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熔石英等光学材料激光损伤疲劳效应
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 摘     要：    以熔石英材料为主，以几种典型（铌酸铋晶体、三硼酸锂晶体和 HfO2/SiO2 多层膜）的光学材料为

辅，介绍了其疲劳效应的主要表现；总结了激光波长、光斑直径、激光频率和材料位置对疲劳效应的影响；介绍

了疲劳效应的两种模式：统计性的假疲劳和材料改性的真疲劳；介绍了疲劳效应的三种主要的机理解释：吸收

缺陷模型、化学键断裂模型、色心模型；比较了疲劳实验中两种实验模式，并指出了两者的优缺点和适用研究

对象。调研表明，对于不同类型的材料，使用不同的激光波长或其他差异条件，就有可能有不同的疲劳现象、

源于不同的疲劳机理。
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Review on laser damage fatigue effects of fused silica and
other optical materials
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Abstract：    Under continuous laser irradiation,  the damage threshold of fused silica and other optical  materials
will continue to decrease, showing the “fatigue effect”, which seriously affects the life and stability of the repetition
frequency optical system. This paper introduces the performance under fatigue effect of optical materials mainly fused
silica  materials,  supplemented  by  several  other  typical  optical  materials  (bismuth  niobate  crystal,  lithium  triborate
crystal  and HfO2/SiO2 multilayer film).  The effects  of  laser  wavelength,  spot  diameter,  laser  frequency and material
position  on  fatigue  effect  are  summarized.  Two  modes  of  fatigue  effect  are  introduced:  statistical  false  fatigue  and
material  modified  true  fatigue.  Three  main  mechanisms  of  fatigue  effect  are  introduced:  absorption  defect  model,
bond-breaking model and coloured center model.  Two experimental modes in fatigue experiment are compared, and
their advantages and disadvantages and applicable research objects are analyzed. Finally, the present research status of
this field are summarized, and the future development trend and directions are prospected.
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固体激光器在科学研究、国防军工、工业制造、医疗健康等领域获得了大量的应用，具备不可估量的价值 [1-2]。

相比单脉冲激光器，重复频率工作的激光器（每分钟输出几次到每秒输出上千次的激光）具有更高的工作效率，在

多个领域正得到越来越广泛的应用。在激光惯性约束聚变能源研究中，美国提出的 LIFE装置 [3] 设计使用 16 Hz工

作频率的共 384束激光，以达成 2.2 MJ的高额能量输出。在工业制造领域，高重复频率激光器由于其更加高效的

能量输出，在激光打标、钻孔、切割、焊接等方面都有着巨大的市场需求 [4-5]。

但是，重频激光器面临的关键问题之一是光学元件在激光损伤上表现出的疲劳效应。该效应是指光学元件承

受多次激光辐照后其抗激光损伤能力下降，使得元件在受到低于原激光损伤阈值的辐照通量时也会发生损伤的现

象。光学元件疲劳效应制约了激光系统的工作频率、输出功率，降低了系统的可靠性。因此，固体激光器进一步

发展需要研究光学元件、膜层、材料的激光疲劳效应，掌握典型材料和元件的疲劳特性与规律，了解导致疲劳的物

理机制，以获得抑制疲劳效应的方法。由于熔石英较高的强度和低热膨胀系数，其作为光学元件具有广泛的应
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用。本文以熔石英等光学材料的激光损伤疲劳效应的表现为主线，对不同参数对疲劳效应的影响、疲劳效应的两

种模式和疲劳效应的机理模型进行了总结。

 1    激光损伤疲劳效应的主要表现
在重复频率激光的连续辐照下，熔石英和一些非线性光学晶体、氧化物薄膜等光学材料的激光诱导损伤阈值

（LIDT）会随着辐照发次的增加而降低，并在一定范围内先近似以对数关系下降，然后下降速度逐渐平缓并趋于稳

定。图 1描述了几种典型材料：熔石英 [6]、铌酸铋（Nb2O5）晶体 [7]、三硼酸锂（LiB3O5，LBO）晶体 [8] 和 HfO2/SiO2 多层

膜 [9] 材料的激光损伤阈值随辐照发次变化关系。图 1（b）中的实验铌酸铋晶体使用了两种沉积过程：粒子辅助沉积

（IAD）和磁控溅射（MS），结果并未对其疲劳效应造成明显影响。
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Fig. 1    Schematic diagram of fatigue effect of several materials

图 1    几种材料的疲劳效应示意图
 

在良好的实验条件下，通常需要上千次的激光辐照才会让疲劳效应开始趋于平缓，需要上万次的辐照才能达

到基本稳定。也因为这种饱和现象，激光通量存在一个“安全点” [10]，即在低于该安全值的激光通量下，无论辐照

多少次都不会产生损伤。从图 1（c）可以看出，波长较长时 LBO晶体的疲劳效应较明显，而波长较短时（紫外区段）

则基本看不到下降现象。这表明不同材料的疲劳表现不尽相同，它们的疲劳损伤效应也可能源于不同的机理。

 2    激光损伤疲劳效应的影响参数
 2.1    激光波长

目前普遍认为，在长波长时激光与物质相互作用较强，以统计性质的假疲劳为主；在短波长时激光与物质相互

作用较弱，以材料改性的真疲劳为主 [11]。如图 1（b）、（c）所示，在红外波长下材料的激光损伤阈值快速下降，而紫

外波长下下降较慢甚至基本不变。并且通过对相关文献大量的统计都印证这一现象在疲劳效应的普遍性，也即

是 1064 nm的统计性假疲劳比 355 nm的材料改性真疲劳效果更强。并且大部分展现出疲劳效应的材料在长波长

下也会更快达到饱和，即饱和需要更少的辐照发次，但这个值往往也在千次以上。而 Wagner[12] 发现，LBO这类晶

体属于例外，他认为该材料在激光损伤疲劳效应中的材料改性行为是由红外光子所导致的 。
Gouldieff[13] 等测试了同属于紫外区段的 266 nm和 355 nm下熔石英的疲劳效应，如图 2所示。实验体现出在

低通量段，波长更短的疲劳效应更明显；而高通量段，两者疲劳效应表现相近。所以在紫外区段的波长下，波长越
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短，疲劳效应越明显，即材料改性现象更明显。

 2.2    光斑直径

激光损伤阈值具有“口径效应”，即辐照到材料上的光斑直径越大，损伤阈值越少。这是由于口径越大越容易

辐照到材料内分散存在的低阈值制造缺陷上，进而降低损伤产生阈值的测量值。口径对于疲劳效应的影响如图 2
所示，在两波长下光斑直径分别由 40 μm、30 μm减小到 8.9 μm、11.5 μm，前后散点分布并无明显区别，这表明激光

损伤的疲劳效应并不具有“口径效应”。其他研究也印证了这一点 [12,14]。这是因为疲劳效应测试的是一个固定位

置的抗损伤能力的变化情况，该位置的制造缺陷分布情况已固定，不影响统计性假疲劳。对于材料改性的真疲劳，

因为激光通量不变，光斑口径的大小不会影响改性产生的新缺陷的密度和“恶劣度”，因此也不会对疲劳效应产生

显著影响。

 2.3    材料位置、激光频率

Natoli等研究分析了不同波长下疲劳效应在熔石英体内和表面的差别，如图 3所示 [6,15]。无论是 1064 nm下还

是 355 nm下，石英体内的疲劳效应都比在表面的要更加明显。如图 4所示，该研究也分析了在 0.01～10 Hz范围内

进行 10发次辐照，石英的损伤概率随频率增加而增加，即，高频率下激光损伤的疲劳效应更明显。这并不是由于

高频率使得能量来不及散失而持续积累，直到积累的能量足够大才导致了疲劳损伤，因为疲劳效应即使中断很久

也会持续保持着“疲劳状态”。
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Fig. 3    Evolution of fatigue effect at 10 Hz for silica surface and bulk

图 3    石英体内和表面在 10 Hz 时疲劳效应的区别

 2.4    脉宽

Momgaudis等人研究了熔石英在 1030 nm激光的不同脉宽下的疲劳效应，发现脉宽较宽的疲劳效应明显强于

短脉宽的情况，实验结果如图 5所示 [16]。这跟脉宽与辐照次数的乘积，即总辐照时间有关。Ke等人研究表明熔石

英材料对激光的吸收率会随着总辐照时间的增加而增加，并近似呈饱和指数增长 [17]。Zhurkov等人曾实验给出损

伤所需总辐照时间 NDtp 与电场强度 E 的关系为 [18]

NDtp = τ0 exp(U0 −γEE)/kT （1）
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Fig. 2    Influence of wavelength on fatigue effect under ultraviolet condition

图 2    紫外条件下波长对疲劳效应的影响
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式中：ND 和 tp 分别是损伤时激光辐照次数和激光脉宽，τ0 和 γE 为材料参数，U0 为损伤的初始活化能 (E=0)，k 为玻

耳兹曼常数，T 为绝对温度。该公式指出在材料和其他实验条件不变的情况下，脉宽越宽，材料发生损伤所需要的

辐照次数越少，即疲劳得更快。

 3    疲劳效应的两种模式
 3.1    假疲劳（统计疲劳）和真疲劳

起初，研究者们普遍认为激光损伤是概率性的，在低于损伤阈值的激光通量辐照下也有小概率发生损伤，所以

按统计学表现为多发次亚阈值激光辐照下产生损伤 [19]。这是因为材料中有一些损伤阈值较低的制造缺陷，而每次

辐照时都有概率照到这种缺陷并产生损伤，所以表现为损伤的概率性。这并不是疲劳效应的本质，其疲劳状态在

辐照结束后不会保留，因此称之为假疲劳或统计疲劳。不过这种统计性特别是在激光与物质相互作用较弱时很常

见，并且计算起来较为方便，有一定的实用意义 [20-21]。不过近年来，越来越多的证据表明多发次辐照导致材料发生

了改性，使得材料的激光损伤阈值确实下降了 [13,22]。并且这种疲劳状态会长时间地影响材料抗损伤性能，因此称

之为真疲劳。这在激光与物质相互作用较强时，即在使用紫外光辐照的情况下尤为明显。此外，多发次辐照不仅

会导致光学元件材料本身的改性，也会导致夹具、边框以及空气等环境的改变 [23]，这会带来元件之外的影响。

Wagner等人 [11] 分别在 1064 nm和 355 nm下测试了在不同的归一化激光通量 F 下，SiO2 发生损伤所需要的辐

照次数 ND，并用 ND(F)图来描述。随着激光通量的减小，损伤所需辐照次数 ND 也逐渐增加，即产生了疲劳效应。

在长波长下，如图 6（a）所示，对每个激光通量 F，ND 的分布范围都较广且均匀，这种符合统计学规律的疲劳现象即

为假疲劳；在短波长下，如图 6（b）所示，ND 分布更窄，且在每个通量上的分布更加不均匀，此时便认为是材料改性

的影响，为真疲劳。

 3.2    两种疲劳模式共同作用

在材料改性所引发的真疲劳下也难免会同时有统计因素的影响 [24]，这在实验时表现为：若第一发辐射便打在

了低损伤阈值的缺陷点上，那便无法继续测试其后续的材料改性现象。此时若采用 F(N)的实验模式，即在不同的
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图 4    激光辐照频率对 10 发辐照后损伤概率的影响
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图 5    在不同泵浦激光脉宽下，入射能量和损伤所需发次的关系
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Fig. 6    Fatigue effects at different wavelengths

图 6    不同波长下疲劳效应的表现
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辐照次数 N 下测试其损伤阈值通量 F，那么便会对实验统计的损伤阈值带来不利的浮动，影响对疲劳现象的正确

分析。因此在分析真疲劳时应采用 N(F)的实验模式，即在不同的激光通量 F 下测试损伤所需要的辐照次数 ND。

如图 7所示，较低辐照次数便损伤的点多为制造缺陷的影响，而在其上方的散点则为真疲劳。N(F)实验模式能够

较好区分并分析两种疲劳模式，是独立研究真疲劳或假疲劳的首选。

 3.3    疲劳效应保持时间

Eva[25] 实验测试了熔石英在 248 nm波长下以 fp = 33 Hz泵浦频率辐照了 2000次，接着中断 12 h再继续辐照，测

得材料的吸收率 A 仍保持中断前的状态；而在中断 12 d后继续实验吸收率则会有一定下降，但仍比 12 d前的初始

值要高，如图 8所示。Eva认为这是由于多发次辐射产生并积累了色心缺陷导致的。Gouldieff[13] 测试了疲劳效应

导致的损伤阈值下降是否会因中断而重置。使用 266 nm波长的激光，他设置了几组熔石英样本，一组连续测试不

中断的参照组，得到出现损伤时的辐照次数 ND；实验组中，一组先连续辐照 N1=1000次然后中断 7 min，接着继续连

续辐照至出现损伤，中断后至损伤的辐照次数记为 N2；另一组设置为先连续辐照 800次然后中断 45 min后继续连

续辐照。实验结果如图 9所示，有 N2＜ND，N1+N2≈ND。即已经承受一定发次辐照后的材料比原始材料更容易发生

疲劳损伤；且中断前后的辐照发次之和，与不中断连续辐照的发次相等。表明辐照中断后疲劳效应仍在保持，

Gouldieff推断这是因为产生了新的缺陷，该缺陷可能是临时的，但持续时长却足以保持到一次实验结束。

 3.4    真疲劳效应使材料发生了改性

刘文文 [9] 测试了 HfO2/SiO2 高反射涂层在固定辐照次数下使用不同激光通量时的损伤概率，发现当辐照次数

N 超过 60时概率曲线会出现一个转折点，在这个转折点的通量后损伤概率迅速增大，并且该转折点数值会随辐照

次数的增加呈指数下降。刘文文认为这是因为疲劳效应产生了新的不可逆缺陷。之后其分析了样本的损伤形貌，

发现对于单脉冲辐照，典型的形貌是被大面积等离子体烧蚀包围的中心凹坑；对于多次辐照激光，当激光通量不超

过转折点时的损伤形貌仅为大面积等离子体烧蚀，当高于转折点时才出现凹坑。值得一提的是这次实验使用的
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Fig. 7    Relation diagram of the number of pulses to induce damage
in materials at different laser fluence

图 7    不同激光通量下材料发生损伤所需的次数关系图
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Fig. 8    Relaxation of induced absorption in fused silica

图 8    熔石英诱导吸收的弛豫
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Fig. 9    Relaxation test of fatigue effect

图 9    疲劳效应的弛豫实验
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是 1064 nm波长的激光。而在 2015年，刘文文又一次做了类似的实验 [22]，此次使用的是 532 nm波长，这次的损伤

形貌是：单次辐照下为等离子体烧蚀包围的凹坑，且坑深随着激光通量的增加而增加；而多次辐照下仅表现为凹坑

状，周围没有等离子体烧蚀，并且坑深不受激光通量和辐照次数的影响，如图 10所示。在激光损伤中，坑状损伤多

是由于亚 μm尺寸的吸收缺陷等积攒大量能量，导致材料在通道体积内过热和熔化，并伴随着快速的内压积累，之

后断裂部分和熔融物质都喷射出来形成。等离子体烧蚀是亚表面缺陷发射的等离子体与周围空气耦合的结果，这

一现象归因于电子雪崩导致垂直于入射激光通量的电离前沿位移，同时伴随着烧蚀机制 [26]。单次辐照和多次辐照

下激光损伤形貌的差异表明两者的损伤前驱体（缺陷）是不同的。对于不同波长下的实验结果差异尚待更深入地研究。

 4    激光损伤疲劳效应的机理模型
几十年来对于激光损伤疲劳效应的物理机制存在多种解释，主要解释模型有三种：吸收缺陷模型、化学键断

裂模型和色心模型。

 4.1    吸收缺陷模型

关于激光损伤（非特指疲劳损伤）经典的热力损伤模型为：当缺陷点吸收较高的激光能量会快速加热升温，与缺

陷周围产生温差以及热膨胀的不均匀带来的应力差，当达到一定临界值时便会发生局部的“微爆炸”从而产生损伤[27]。

吸收缺陷模型认为多发次的激光辐照会使材料产生

并积累新的吸收缺陷，进而增加其吸收率，最终表现为激

光损伤阈值的下降，即疲劳效应。图 11为 Eva等人测试

的关于熔石英的吸收率随激光辐照发次的变化关系图 [25]：

使用 248 nm激光以 70 Hz泵浦频率进行辐照，随着辐照次

数的增加，吸收率也持续提升，并且提升速度逐渐降低，有

饱和趋势。

2021年 Rudenko等人 [28] 以超快光激发和流体力学的

思路研究了多脉冲激光下熔石英体内纳米级结构的成

因。每次脉冲后，二氧化硅块体内会发生不可逆转的改

性，导致出现孔洞结构。这种纳米空洞也是一种吸收缺

陷，它自身附近偏振相关的局域场增强导致了系统的光学

各向异性，致使非线性吸收增强和局域光学击穿。在电离过程局部地将介电材料转变为具有准金属性质的吸收等

离子体。导带中的电子被激光加热，并将它们的能量传递到基质中。在之后的脉冲中，超短光与改性后的纳米结

构相互作用，导致二氧化硅块体的部分对称性破坏。如图 12所示，在数发辐照后，电子密度（归一化为电子数量

Ne 与临界值 Ncr 的比值）和温度开始变得更加不均匀并且向分散的纳米级区域集中。

 4.2    化学键断裂模型

化学键断裂模型认为激光向键合的 Si−O对施加了额外的动能使其产生致密化 [29-31]，此时激光的辐照激励起到

了高度定域反冲作用，而吸收的能量在晶格中引发瞬时破裂。并且在高频率、高功率的电场中化学键更容易发生

断裂，进而使材料在构造薄弱部位产生裂缝 [32]。田野等 [33] 以分子动力学模拟研究了紫外光诱导熔石英引发的结构
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Fig. 10    Damage micromorphologies of HfO2/SiO2 high reflection coatings at 532 nm

图 10    在 532 nm 波长下 HfO2/SiO2 高反射涂层的损伤显微形貌
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Fig. 11    Absorption coefficient of fused silica increases with the shots

图 11    熔石英的吸收率随激光辐照次数的提升
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改性，发现连续的激光激励可以引起更多的配位缺陷。如图 13描绘了缺陷数量与激励次数的关系，其中非桥氧空

穴中心（NBOHC）的前体—NbO随激励次数快速增长着，这表明连续激光激励使熔石英材料不断发生着水解反

应，导致 Si−O键发生了断裂。并发现辐照后的 SiO2 结构中，连接 NbO缺陷的 Si−O键明显短于规则的 Si−O键，且

辐照后由于 Si5 的形成所引起的 Si−O−Si键角的变化也造成了 Si−Si对间距的减小。

Shcheblanov等 [31,34] 研究了多发次激光辐照下玻璃二氧化硅的主环数变化与材料致密化的关系。他们对玻璃

二氧化硅进行 N=800次激光辐照并与原始样品对照其主环数的变化，结果如图 14所示，辐照后六元环和七元环等

主环数含量降低，三元环和四元环等次环数含量升高，导致网络连通性增加，材料产生致密化。且玻璃二氧化硅的

四元环和三元环通常与其拉曼谱线在约 495 cm−1 的缺陷线 D1 和在约 605 cm−1 的缺陷线 D2 有关 [35]。佐证了激光致

密化的断键机制。

 4.3    色心模型

该模型认为多发次激光辐照让材料内积累了足够多的色心，使得电子可以在材料的中间间隙能态积累，这些

电子又可以在价带外电离并促成雪崩过程，从而在较低的激光通量下产生击穿，即疲劳效应。这里中间间隙能态

可能来源于点缺陷，也可能是由导带的电子弛豫形成暂态，即自陷激子态（STE） [36]。STE态的寿命很短，无法直接

影响激光损伤阈值，其会通过原子位移概率性地转换成长寿命的色心，进而带来影响 [37-38]。值得注意的是，当激光

激励较大时，快速的振动激活将降低载流子进入 STE态的概率，以此降低结构致密化的速度 [39-40]。

激光损伤疲劳效应成因复杂，至今没有一个完美的解释。其或许由上述多个物理机理共同作用，又或许起因

于尚未发现的机理，这还需要更多的研究。
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Fig. 12    In the fixed electric field E, electron density and temperature snapshots of the irradiated regions subject to one pulse N = 1 and

few pulses N = 3 irradiation. The electron density is normalized to the critical value Ncr

图 12    在固定的电场 E 下，激光辐照 1 和 3 次后，辐照区的电子密度 Ne/Ncr 和温度 Ti 的快照
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 5    结　论
在重复频率激光的连续辐照下，熔石英等光学材料的激光诱导损伤阈值（LIDT）会随着辐照发次的增加而降

低，并在一定范围内近似呈现对数下降关系，这便是激光损伤的疲劳效应。该疲劳效应又分为“真疲劳”和“假疲

劳”。多数情况下，当激光波长较长时以统计性假疲劳为主，并且损伤阈值下降的速度更快，达到稳定所需的辐照

次数也更少；当波长较短时以材料改性的真疲劳为主，其疲劳效应则表现得更缓慢也更久。

在总结前人的实验中，有固定辐照发次 N 来测损伤阈值通量 F 的 F(N)模式，也有固定辐照通量 F 来测损伤时

发次 ND 的 N(F)模式。实验中真疲劳和假疲劳往往是共存的，在 F(N)模式下两种疲劳会混杂在一起，但这也是工

程应用上实际的表现，因此 F(N)模式“应用”研究的较好选择；而 N(F)模式可以很好地将两种疲劳区分开来，单独

研究真疲劳或假疲劳的表现，并且工作量也仅为前者的 1/10，是“机理”研究的首选模式。

关于真疲劳效应的机理，普遍认可主要有吸收缺陷模型、化学键断裂模型、色心模型三种，但三者都不能对疲

劳效应进行完美的解释，其机理还需要更多的研究。对于材料的不同类型，使用的不同激光波长或其他的差异条

件，它们的疲劳现象就可能有不同的表现、源于不同的机理。由于目前在工程应用中假疲劳现象难以避免，甚至

于不稳定的制造缺陷背后的假疲劳机理也值得更深入地研究。
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图 13    熔石英内几种缺陷的数量随激光激励次数的增加而增加
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after 800 times irradiation

图 14    800 次辐照后，玻璃二氧化硅中环分布的演化
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