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摘 要

摘要

飞秒激光具有超短脉冲和超高电场强度两个特征。它已广泛应用于物理化学

反应的动力学过程分析和热效应可忽略的超精细加工。在这个过程中，飞秒激光

显示出与皮秒、纳秒脉冲不同的特性，如热影响区域小、作用效果能够超过光学

衍射极限、良好的空间选择性等。这些特性在许多领域有着重要的应用价值，如

超精细加工、微光子器件制造、医学精密手术、高密度三维光存储等。本文针对

这一领域中的一些问题进行了讨论，特别是对飞秒激光脉冲与透明介质非线性相

互作用进行了初步的研究。

1分别使用脉冲宽度为ps和fs量级，波长为800nm，重复频率lkHz的激光

脉冲，在熔融石英中形成了单发脉冲导致的损伤位点阵列。并对单个损伤位点，

使用光学显微镜和图像传感器对其形态进行了观测。分析了激光照射后沿入射光

方向将出现分立的损伤结构原因。另外，发现透明介质的材料损伤阈值与聚焦条

件有关系，随着数值孔径的增加，阈值能量逐渐减小。

2使用不同脉冲宽度的激光照射白宝石晶体，得到不同的损伤形态。白宝石

在rlS激光脉冲作用下形成的典型的“米”字形结构，这与白宝石晶体结构相对应。

在2．Ips激光脉冲作用下，晶体内部产生的“十”字形损伤。fs激光脉冲聚焦到

白宝石内部时，出现的“一”字形结构。损伤外型与偏振方向无关，显然不同脉

宽的激光照射晶体产生不同的热效应。

3近红外飞秒激光在石英玻璃照射后诱导产生色心，分析认为，在近红外飞

秒激光强度低于宏观破坏阈值时，纯石英玻璃中SiE’心的形成主要是由于超短

脉冲激光引起的焦点区域激光能量沉积和激子自陷引起的，属于玻璃网络的本征

结构改变。

4采用高温熔融法制备了银掺杂的锂铝硅酸盐微晶玻璃。经近红外飞秒激光

照射和热处理后，通过显微镜观察及x射线衍射分析，发现玻璃内部形成以银原

子为晶核的工f20·4，203·3Si02多晶结构微晶，晶体细小，呈乳白色，为六方晶系。

呈现空间取向分布结构。飞秒激光照射部位玻璃折射率发生明显变化，出现析晶：

末照射部位折射率无明显变化，仍为玻璃体。

关键词：飞秒激光 微加工衍射激子自陷微晶玻璃
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Abstract

Femtosecond laser has two characteristics：ultrashort pulse length and ultrahigh

electric field intensity．They are widely used in the analysis of dynamic processes of

various physiochemical reactions and fine processing with minimal thermal shock．In

the process of micro·machining ，femtosecond laser pulse shows excellent

advantages over picosecond and nanosecond laser pulse，such as scarcely thermal

effect，breakthrough of optical diffraction limit and good space—selective

property，which enables femtosecond laser pulse be used in many fields，such as

ultra-precision micro—machining，the fabrication of miero-photonic device，

llano—operation in bioengineering and biology and three dimensional optical storage．

This thesis is based on the study of above·mentioned fields．Particularly，the

preliminary study of interaction between femtosecond laser pulse and transparent

matedal is conducted．．

1． Fused silica is irradiated by laser with various pulse duration ofmagnitudes of

ps and fs，wavelength of 800hm，repetition of lkz．Optical microscope and

image sensor are used for observation of morphology and shape of damage

zone in the fused silica．The mechanism contributed to separate damage

construction shaped along incidence direction after laser irradiation is analyzed．

In addition，The influence of focus conditions on the threshold energy of

transparent material is observed，The result shows threshold energy decrease

with the increase ofNA．．

2．Different damage shape of sapphire is formed and investigated after laser

irradiation，with which laser pulse is us，ps and fs respectively．Structure looks

like triangle are found in crystal irradiated by nS laser pulse，structure of cross

is made by ps laser pulse，and structure of stroke is made by fs laser pulse·

The experiment results show polarization has no effect on damage shape，and

laser irradiation with different pulse duration has different thermal shock in the

crystal．

；i



摘 要

4

Color centers are induced in high-purity silica glass after infrared fs laser

exposure．The analysis shows the energy collection in focus area and the

self-traped excitons are ascribed to the main reason of SiE’color centers

formation when fs laser pulse intensity is lower than damage threshold of

material，which belongs to nature alteration of glass network structure．

1ithium silicate photosensitive glasses doped silver were fabricated by the

method of hi曲temperature melt in silica crucible．After irradiation of

Ti-sapphire femtosecond laser followed by a thermo development which is

photo-thermo-refractive(PTR)process．Li20·A1203 3si02 micro crystalline

phase structure Was observed&confirmed in the glass matrix with the help of

optical microscope and X-ray diffraction，And this micro crystal is white and

hexagonal structure．Variations of a refractive index in exposed parts of glasses

were induced while almost no apparent variations occurred in unexposed parts．

So this is aprocess of structure change with spatial selectivity．

Key words：femtosecond laser，micro—machining，diffraction，self—traped

exciton，minicrystal glass
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第一章绪论

第一章 绪论

自20世纪80年代飞秒激光器在美国问世，飞秒激光技术得到了迅猛发展。

由于飞秒激光具有很高的峰值功率、脉冲极短等特性，已被广泛应用于物理、化

学、生物学、光电子学等领域并得到了飞速的发展。90年代以后，随着飞秒钛宝

石激光器的研制成功，飞秒激光进入了加工领域。与传统的加工用激光器如二氧

化碳(cOz)激光器、掺钕钇铝石榴石(YAG)激光器相比，由于飞秒激光加工产生的

热影响区域非常小，能够得到更高的加工精度；与准分子激光器相比，虽然准分

子激光器输出光波长更短，但由于它的辐射能被许多透明材料吸收，只能进行表

面加工，且当波长丑<200rim时，还存在聚焦光学元件表面辐射损伤问题。实验表

明，使用超短脉冲不仅能够进行表面微加工，还能进行体内微加工(材料透明情况

下)，且加工精度不低于使用准分子激光所达到的。飞秒激光加工所具有的独特优

势引起人们的广泛关注，使该技术得到了广泛发展。早期工作如1996年日本的

Davis K M等人首次利用再生放大的钛宝石飞秒激光成功地在各种玻璃材料内写

入光波导川，哈佛大学Mazur E领导的小组利用飞秒激光在各种透明材料内部进

行高密度三维存储他1，此后短短的几年里，人们对各种材料的飞秒激光加工，以

及飞秒激光在产生光波导、耦合器、光栅、光子晶体及进行光存储等方面的应用

都进行了大量的研究。对于飞秒激光与各种材料的作用机理各不相同且目前尚不

清楚，1997年哈佛大学Mazur E领导的小组利用微爆炸理论来解释飞秒激光在熔

融二氧化硅、石英、蓝宝石、BK7光学玻璃等透明材料内部产生亚微米结构的现

象B1。飞秒激光超微细加工已成为当今世界激光、光电子行业中一个极为引人注

目的前沿研究方向。本章综述了飞秒激光进行材料加工的多种机理和理论，阐述

了飞秒激光加工的特点；重点介绍了飞秒激光对玻璃、石英等各种材料加工最近

两年的研究进展状况及各方面的应用。

1．1飞秒激光技术的发展状况

1976年，人们首次在染料激光器中实现飞秒激光脉冲输出以来H3，飞秒激光

技术获得飞速发展，1982年美国贝尔实验室的R．L．Fork等人首次运用碰撞脉冲
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锁模(Colliding Pulse Mode—locking，简称CPM)技术在环形染料激光器中获得

90fs的光脉冲”1·1985年美国贝尔实验室的J．A．Valdmanis等人在激光腔内引入

可补偿腔内群速弥散的四棱镜结构，得到27fs的光脉冲晒’，1986年中科院西安

光机所陈国夫研究员在英国St．Andrews大学物理系采用同样结构，在CPM环形染

料激光器上得到了19fs的光脉冲盯41，这是染料激光器迄今为止最好的结果。

在二十世纪八十年代后期，随着一些优质激光晶体生长的成功及各种锁模技

术的发明，掀起了固体激光器的第二次革命，掺钛蓝宝石(Ti：Sapphire，Ti：A1：0，)

激光器是一个典型代表“∞。掺钛蓝宝石具有热导率高(O．33一O．35W／cm．oc)、硬

度大(莫氏9)、吸收光谱宽(400—600nm)、荧光光谱宽(650-ilOOnm)、上能级寿命

长(3．2肚s)和光学均匀性好等优点，是固体激光器较理想的材料，并可望产生极

短的光脉冲。在激光锁模技术方面也取得了突飞猛进。1989年底，美国MIT的一

个研究小组运用添加脉冲锁模(Additive Pulse Mode—locking，简称APM)技术从

钛宝石激光器中输出了200fs的光脉冲“”；1991年日本的Y．Ishida等通过在钛

宝石腔内插入慢可饱和吸收体染料获得了更短的脉冲“劲；同时人们也在钛宝石激

光器中成功地运用了主动锁模、被动锁模、同步泵浦锁模、相加脉冲锁模等各种

锁模技术，实现了飞秒短脉冲的产生。然而，掺钛蓝宝石激光器的迅速发展和广

泛应用主要归功于克尔透镜锁模技术的出现。1991年初，圣安德鲁斯大学的

D．E．Spence等人运用自锁模(Self-modelocking，简称SML)技术或称克尔透镜锁

模(Kerr Lens Modelocking，简称KLM)技术产生了60fs的钛宝石激光脉冲“那；

与染料激光器相比，钛宝石激光器不但脉冲窄，功率高，而且结构简单，调节方

便，工作稳定，很快替代染料激光器而成为超快现象研究的主要工具。SML技术

主要是利用钛宝石晶体的非线性特性，并加以群速色散补偿结构而形成。KLM钛

宝石激光器最简单的结构就是在钛宝石激光腔内加上棱镜对。在自锁模技术的基

础上运用了各种新型技术，如加入各种调制和启动介质以及改进腔型，优化和完

善了钛宝石激光器，使激光器输出脉冲更短，单脉冲峰值功率更高。1995年，

A．Stingl等人首次运用啁啾镜和插入色散补偿片进行腔内色散控制，这种技术称

为腔镜色散控制技术(Mirror dispersion control，简称MDC)，最终在线型腔中

获得了小于lOfs的光脉冲“钔；1996年，A．Kasper和K．J．Witte等人也用MDC技

2
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术在单向环型腔中获得短至lOfs的脉冲m3；同年，许林和Christian Spiel眦nn

等人在环型腔中全部采用啁啾镜获得了7．5fs的短脉冲¨61；1997年，I．D．Jung

等人在钛宝石激光器中采用宽带半导体可饱和吸收镜(Semiconductor Saturable

Absorber Mirrors，简称SESAMs)结合啁啾镜及棱镜对进行色散控制的方法获得

了6．5fs的短脉冲“们。1999年，U．Morgner等人在腔外运用啁瞅镜和低色散棱镜

对相结合的方法来进行色散控制，获得了带宽超过400nm、脉宽为5．4fs的短脉

冲。这个宽度已小于两个光脉冲的周期，这也是从激光振荡器直接产生的最短脉

冲u勘。

然而，直接从飞秒脉冲激光振荡器输出的单脉冲能量低(nJ数量级)，重复

频率高(IOOMHz左右)，很多应用受到限制，如产生超连续谱、时间分辨的泵浦

一探测等。为了满足高功率方面的需求，超短脉冲的放大与压缩技术成为激光学

科的重要研究方向之一。1987年Fujimoto等人在激光腔外把70fs的光脉冲压缩

到16fs“们，同年Fork等人通过采用高阶非线性色散补偿技术，得NT 6fs的光

脉冲旺m，1996年，Andrius Baltu§ka和魏志义等人运用单模光纤和棱镜光栅对

(或啁啾镜)压缩技术把从腔倒空白锁模钛宝石激光器中产生的13fs的脉冲压缩

到5fs旺”。1997年，S．Sartania和程昭等人使用无光栅的展宽器对钛宝石光脉冲

进行放大，用棱镜对压缩后输出20fs、1．5mJ的放大脉冲，再采用中空光纤和啁

啾镜压缩产生了0．ITW、小于5fs的脉冲瞪到。1998年，K．Yamakawa和M．Aoyama

等人运用三级放大器在重复频率为lOHz下产生了IOOTW、小于20fs的光脉冲。3_

2印，平均功率191I，聚焦后的强度达到3x1020W／ca2。

总之，掺钛蓝宝石激光晶体、克尔透镜锁模技术和超宽带高阶色散可控的啁

啾多层介质镜将飞秒激光脉冲推至极限，脉宽短至单周期，峰值功率高至太瓦，

为超快、超强极短条件下的物理、化学现象的研究提供了强有力的工具。

1．2飞秒激光材料加工的机理

由于飞秒激光具有很高的峰值功率(可达1012w)和功率密度(达10"w／cln2)，

与各种材料相互作用时往往诱发如多光子效应、自聚焦现象、雪崩电离等各种非

线性现象，飞秒激光与各种材料作用的机理各不相同而且目前尚不十分清楚，还



超短激光脉冲与遗明介质相互作用

处于探索阶段，但根据现有的实验现象和结果，对于各种材料人们提出了各种不

同的解释模型。主要有以下几种情况：

1)闽值模型：飞秒激光加工主要是利用飞秒激光对材料的烧蚀作用，将飞秒激光

聚焦在被加工材料表面或者体内产生烧蚀。研究表明：从连续波到脉宽几十个皮

秒，烧蚀过程是离子雪崩，始于内部电子。该脉冲范围内，烧蚀闽值常常有很大

的偏离，能量在很大范围内均可引起烧蚀，然而飞秒脉冲的烧蚀阈值偏离非常小，

只有能量密度达到一定值时才会发生烧蚀现象，烧蚀从一种统计属性转变为一种

确定行为。因此，对于飞秒激光脉冲，可以适当地控制其激光能流密度，使脉冲

中心很小区域的能量超过烧蚀阈值，从而得到比焦点还要小的特征结构。利用材

料具有特定烧蚀闽值的特性还可以克服衍射极限，这～观点最初在1995年就被

Pronko P P等人提出[271j他们利用飞秒脉冲得到直径为300hm的孔，约为焦点

尺寸的10％。

2)微爆炸模型：哈佛大学Mazur E领导的小组研究了飞秒激光在熔融二氧化硅、

石英、蓝宝石、BK7光学玻璃等透明材料内部产生的微爆炸现象，除了金刚石外，

被测试的样品奉季辩内均导致了直径为亚微米的立体像素。利用光学显微镜、衍射

特性、扫描电镜(SEM)及原子力显微镜(A刚)研究分析产生的亚微米结构(直径为

200’250hm)表明，飞秒激光脉冲在透明介质中引发的强烈自聚焦效应使激光焦斑

小于衍射极限。AFbl观察及光学衍射测量表明微爆炸形成一个微腔，腔周围是高

密度材料。微腔结构被认为是由于巨大的压力使材料从爆炸中心向外而形成。微

爆炸过程中由于在僵定体积内温度的升高产生巨大压力。飞秒激光在各种透明材

料内的微爆炸现象提供了一种透明材料的内部微加工方法；1996年Glezer E N

等人利用该方法在各种透明材料包括熔融石英、熔融二氧化硅、蓝宝石、BK7光

学玻璃、各种塑料材料等)中进行高密度三维光存储，提供了一种新的具有亚微米

量级存储单位的光存储技术。飞秒激光的微爆炸现象还可以用于制作如衍射光学

元件、光子晶体及光襁等；另外利用在微爆炸时产生的条件可以开展高温高压研

究的微型实验。

3)对于各种玻璃材料主要有(I)色心模型：1990年Hand D P和P．Russell S J

根据K-K(Kramers--Kronig)因果关系提出了色心模型[281该模型的前提是假设

4
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光敏效应产生于缺陷处局域电子的激发。紫外光照射下，掺锗石英光纤材料中的

缺氧锗缺陷将发生电离，所释放出的光电子陷落在附近位置上形成新的缺陷中一tl,，

这种色心缺陷粒子数的变化将永久性地改变光纤的紫外吸收谱。色心模型理论在

一定范围里解释了折射率变化的原因，但Russell，Williams等人分别通过吸收光

谱测量以及进行K_K变换发现得到的折射率变化与实验结果会有两个数量级的差

异。(2)偶极模型：偶极模型建立在光子激发电离玻璃内的缺陷结构锗氧空位，形

成内建周期性空间电荷场的基础上[2910光电离锗缺氧心Ge—Si、Ge—Ge会产生带

正电的GeE’空穴心和自由电子，电子扩散开在邻近的Ge(1)、Ge(2)处被捕获，形

成带负电的Ge(1)一、Ge(2)一电子捕获。GeE’空穴捕获和Ge(1)一、Ge(2)一电子捕获

形成电偶极子，空间距离在几个埃量级。每～个形成的偶极子都会产生静电直流

极化场，延伸到多个分子距离。通过直流克尔效应，这些静电场诱导出的局域折

射率改变正比于酽。(3)压缩模型：是指激光辐照引起密度变化。从而使折射率发

生改变。(4)应力释放模型：认为折射率的改变是由纤芯中内建热弹应力的减小引

起的。在拉光纤时，由于光纤纤芯和包层热膨胀系数差异使掺锗的石英纤芯处于

紧张状态。通过应力～光学效应(光弹效应)，张力使折射率减小。(5)新的网络结

构的形成：铅一锡一氟磷酸盐玻璃在紫外光照射下，形成的条纹状结构是由折射

率改变引起的，但不存在玻璃结构的致密化，未曝区折射率减小[301,

另外对于各种玻璃材料，根据飞秒激光强度可分三萃孛不同性质的破坏类型

”“：低的激光强度产生正的折射率变化(类型1)，可用于获得光波导、耦合器；

中等的强度产生双折射率变化(类型2)：高的强度破坏形成空腔(类型3)，可用于

产生光子晶体及进行光存储。最近，英国EricaBricchi等人研究了中等强度下的

情况即类型2的情况，建立了一种双折射形成模型1321他们采用干涉测量相位步

迸技术测量飞移激光辐照后样品各区域的相位变化，从而得副各区域的折射率变

化晴况。实验结果证实了负折射率变化及折射率变化符合对偏振态的依赖性。

4)库仑爆炸模型：库仑爆炸模型最初的提出是针对表面损伤归3’341 1997年，

Cheng H P和Gillaspy J D利用大规模分子动力学模拟研究硅表面的库仑爆炸””。

2000年德国Henyk M等人分析了飞秒激光烧蚀蓝宝石(晶态A1。0，)t361实验过程

中使用飞行时间质谱仪研究离子发射，发现最凸出的峰为Al和0。分析了放射出
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的阳离子强度对激光能流和激光脉冲数目的依赖关系及离子动能分布，表明基本

的烧蚀过程是由于表面爆炸即库仑爆炸所引起的。另外，该小组还对飞秒激光爆

炸烧蚀NaCl及BF2等宽带隙晶体材料进行了研究，同样证实了库仑爆炸的合理性

1371。2003年EgidUus Vanagas等人利用具有纳焦能量的飞秒激光脉冲在硼酸硅

玻璃形成丘状纳米结构，烧蚀机理与库仑爆炸相一致[3810丘状烧蚀物没有明显的

熔融和环形凹痕证实了在熔融或汽化之前材料开始离开表面。受损部位的横向尺

寸小于聚焦于样品表面的焦斑大小4至5倍，这与多光子效应所致的破坏机理相

一致。

总的来说，各种材料的烧蚀基本都与阈值模型相符合：金属和半导体材料的

飞秒加工利用库仑爆炸模型得到了合理的解释。当然至今还没有一种模型能够完

全解释飞秒激光与各种材料相互作用的机制和具体的作用过程，所以这一领域仍

需要进行大量的理论工作和实验工作。

1．3飞秒激光材料加工近几年的进展状况

从1995年飞秒激光开始用于材料加工以来，由于其独特的加工优势很快得到

人们广泛的关注。2003年Rizvi N H总结了飞秒激光对金属、玻璃、金刚石、各

种聚合物、陶瓷等材料的微加工进展情况，从各方面证实了飞秒激光是一种优秀

的微NI光源13910

接下来重点描述了飞秒激光非线性现象所引发的一系列新的应用如在玻璃内

部写入光波导、耦合器、光栅、光子晶体、微光学元件等，以及利用多光子聚合

产生亚微米结构超衍射极限加工方面的进展状况。

1)光波导

1996年，日本的Davis K M等人首次利用荐生放大的钛宝石飞秒激光成功地

在各种玻璃(如高硅玻璃、硼酸盐玻璃、钠钙玻璃及氟化玻璃)内得到光波导，检

测到纯硅、掺锗硅玻璃被照区域折射率增加量(an)为0．01至0．035140l。1999

年日本物理化学研究所(RIKEN)的Sung—HakCho等人在光纤纤芯中得到长度为

9’lOmm单模光波导结构并检测到最大的折射率变化量为0．021124。飞秒激光放大

器通常具有较低的重复率，大大限制了飞秒微加工的速度，此外飞秒放大器价格
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相对昂贵和复杂。2001年，哈佛大学Schaffer C B等人直接聚焦未经放大的由

飞秒激光振荡器输出的具有纳焦能量的飞秒激光脉冲，在康宁021 1玻璃内写入波

导t411大大提高了加工速度并降低系统成本。美国KaoruMinoshima等人也利用

飞秒激光振荡器输出的红外飞秒激光在康宁0215玻璃中得到单模x耦合器和三维

光波导[42|I并采用OCT的方法来表征得到的光波导及耦合器的性能，测得被改性

区域的折射率变化咐1，2002年德国耶拿大学Will M等人利用飞秒激光脉冲在熔

融二氧化硅内获得2．5cm长的光波导，得到的损耗低于idB／cm(对波长514nm的

光而言)，并通过控制写入速度控制波导的模数目144]。2003年，加利福尼亚的

ChanJW等人利用飞秒激光在磷酸铝玻璃(SchottlOG一1)中写入椭圆形波导，发现

与纯熔融二氧化硅玻璃现象明显不同，波导在飞秒激光光束焦点的周围形成，丽

缺陷如色心则在中心焦点区域，而且该区域的折射率降低145|。最近，意大利的

RobertoOsellame等人利用整形的飞秒脉冲在掺铒和镱(Er：Yb)的玻璃基片得到

9mm长单模光波导，沿着飞秒激光光束传播方向降低束腰的大小，同时降低两束

腰的位置。该方法克服了波导固有的不对称性，使所得波导能够有效地耦合到标

准光纤中1461,

2)耦合器

1999年。美国Homoelle D等人利用钛宝石飞秒放大器输出的飞秒激光脉冲，

分别侵缝熔融二氧化硅和掺硼石英玻璃折射率增大3X 10-3和5×10～，在纯熔融

二氧化硅内部获褥Y型耦合器147]Q美国康宁公司Streltsov A M等人于2001年

首次利用飞秒钛宝石振荡器输出的纳焦飞秒脉冲在SchottKZF2硅酸硼玻璃内加

工得到定向耦合器1481。2002年，Kaoru Minoshima利用扩展式腔飞秒激光器制作

了具有不同相互作用长度和耦合系数的方向耦合器t4910通过控制入射脉冲能量，

焦点大小及扫描速度，可以镑《造不同尺寸、不同模式结构的光波导。为了验证藕

合模式理论，加工了一系列的具有不同波导间距d和作用距离L的耦合器，首次

证实了耦合系数的振荡性变化和飞秒非线性材料加工耦合模式装嚣。

3)光栅

2000年，日本科技株式会社的Kawamura K等人首次通过两束红外飞秒激光

发生干涉，在各种透明的电介质材料(如蓝宝石单晶、二氧化硅玻璃等)上得到表
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面浮雕全息光栅1501。该方法是产生两束飞秒激光然后经过普通的聚焦透镜，样品

置于激光焦平面。法国巴黎理工学校Sudrie L等人利用再生放大的钛宝石飞秒激

光在熔融二氧化硅内写入永久性双折射结构，得到线宽6‘7um周期为20um的光栅

[5110 2003年，新加坡南洋理工大学Venkatakrishnan K等人采用啁啾脉冲放大

的飞秒激光，通过两束平行的飞秒激光干涉在铜样品表面得到周期为3．2um的光

栅[521最近日本RIKEN的Ya Cheng等人在Foturan光敏玻璃内得到光栅结构，

并研究了玻璃在温度500—550。C之间的后烘时间与折射率变化的关系‘5310该研究

发现经飞秒激光照射样品后，显微镜观察无可见的变化，氦氖激光经过后也没有

衍射效应出现，显然此时玻璃的折射率变化可以忽略。但是当样品经过后烘，在

显微镜下可以明显观察到颜色变化，而且随着后烘时间的增长，光栅的颜色越深。

另外，增加Foturan玻璃内部掺杂银离子的浓度也可以获得更高的折射率变化量。

这一现象提供了一种通过后烘控制Foturan光敏玻璃折射率的变化率的方法。使

用低脉冲能量进行加工，可以提高空间分辨率、降低加工粗糙度而且不必使用啁

嗽脉冲。

光纤Bragg光栅具有有效的选频特性，与光纤通信系统易于连接且耦合损耗

小，因此它在频域中呈现出丰富的传输特性，并成为光纤器件的研究热点[541。使

用相位掩模技术与飞秒激光脉冲相结合可以写入光纤Bragg光栅，但该方法潜在

的阂题是飞秒脉、砖光谱展宽，脉冲能量扩散至g很大面积。最近加拿大通讯研究中

心的一个小组采用800hm钛宝石飞秒激光脉冲与无零次相位板结合，在掺锗通信

光纤纤芯中写入高质量的反射Bragg光栅”朝，。实验中使用的相位掩模板是精确

刻蚀的在800nm波长低置零次通过。采用飞秒激光获得光纤Bragg光栅具有极高

的折射率调制范围，而且与通过紫外光获得的光栅相比，具有很高的温度稳定性。

折射率交化枧臻《可能是多光子吸收过程与锗掺杂有关。

4)光存储

1999年，日本QiuJ等人首次观察到红外飞秒激光脉冲照射后的氟锚酸盐玻

璃内的永久性光致还原现象(Eu3+还原为Eu”)，该现象提供了一种具有离存储密

度的三维光存储方法15610 2000年，日本大阪大学Wataru Watanabe等人首次

研究了飞秒激光脉冲照射二氧化硅玻璃时对空穴的捕获及两空穴合并现象，提供
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了一种的可再写三维光存储技术t571a 2002年，该研究小组报道了经再生放大的

钛宝石飞秒激光照射后晶态氟化钙和非晶态二氧化硅玻璃中空穴的移动现象，空

穴移动的最大距离为2um左右，这一现象提供了～种三维可重组光存储方法158’o

1．4论文的组织安排

本学位论文主要研究了飞秒激光与透明物质的非线性襁互作用，以及在透明介质

中所形成的结构改变。

第一章：综述了飞秒激光进行材料加工的多种机理和理论，阐述了飞秒激光

加工的特点；重点介绍了飞秒激光对玻璃、石英、金属、聚合物等各种材料加工

最近两年的研究进展状况及各方面的应用。

第二章：在本章中，介绍了超短脉冲激光与透明物质相互作用中基本的非线

性传播和导致光学物质中价带电子的电离机制，阐述了在透明介质中的自相位调

制，自聚焦等非线性现象。非线性电离机制对于其它章所描述的飞秒激光脉冲与

透明物质的相互作用十分重要。

第三章：从实验上描述了皮秒和飞秒激光脉冲在透明介质中所形成的结构改

变，描述了这种结构改变的形态，讨论了第二章介绍的光电离和雪崩电离以及自

聚焦对飞秒激光与透明介质相互作用的影响。

第四章：用飞秒激光脉冲诱导玻璃材料产生色心，分析了色心产生的原因以

及于折射率变化之间的关系。通过飞秒激光在光敏玻璃辐照后，经过热处理，发

现在飞秒激光照射的部位发生析晶，对其形成机制进行了分析和探讨。

第五章：总结与展望
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第二章超短激光脉冲在透明介质中传输的非线性效应

当超短脉冲激光在介质中传输时，出于超短脉冲激光具有高的峰值功率密度，

在传输过程中常常会表现出非线性效应，如自相位调制、自聚焦；与透明介质相

互作用时还会出现多光子吸收、等离子体激发、高次谐波激发、库仑爆、乃至粒

子激发。当峰值功率密度小于1012W／cm2时，超短脉冲激光在一些介质内部传播时，

会产生自聚焦、超连续谱等现象；这在超短脉冲激光的压缩、展宽、相位控制方

面起着非常重要的作用。当峰值功率密度小于10”W／em2时，超短脉冲激光会诱导

大多数透明介质产生多光子吸收、等离子体，介质也会发生相应的一些变化，如

折射率改变、光学损伤、色心产生、相变等。当峰值功率密度大于10坫W／cm2的激

光脉冲作用于介质时，介质就会产生库仑爆、粒子激发，由于极强的电场强度，

能够用于粒子加速。

在本章中，我们将回顾飞秒激光脉冲在透明介质中传播时所遵循的一些基本

的线性和非线性物理规律。其中包括，激光束在透明介质中的线性传播，非线性

传播，超短激光脉冲在透明介质中引起的非线性电离，和超短脉冲在透明介质中

形成的光损伤等。当激光脉冲宽度达到飞秒量级时，即使是中等程度的单脉冲能

量也具有极高的峰值功率和峰值强度，此时介质与光束间的相互作用由线性变为

非线性的。例如，介质的折射率变得与照射的光强度有关。原来透明的物质变得

开始非线性地吸收通过的激光能量，产生自由电子，在介质中出现了非线性电离

等现象。

2．1光在介质中的线性传播

电磁波在介质中的传播服从麦克斯维方程组“。31，根据麦克斯韦方程组可以

得到如下波动方程旺1，只考虑电偶极效应，得到如下方程：

俨啪)+吉等E(，，f卜∥。等咐) (2．1)

其中，助极化强度矢量，助电场强度矢量， 鳓为真空中的磁导率。当激光
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强度，较低时，其电极化强度矢量屿砘场强度矢量之间具有如下的线性关系

P(r，，)=‰名o’E(r，f) (2．2)

其中2∞是线性极化率张量。考虑到物质的响应是即时(非铁电效应)的，极化率

是一个标量，介质为各项同性时，波动方程(2．1)可以进一步简化为

V2啪)+等等啪)_o (2．3)

其中折射率n。为

”o=√1+zm (2．4)

对于真空中的光速c，有÷=厮。在真空中，玩=l，方程(2．3)变为如下形式(亥
姆霍兹方程)：

俨啪)+吉等州)=0 (2．5)

方程(2．3)描述了光束在各向同性介质中的传播，是进行线性光学理论研究的起

点。

锁模脉冲宽度越短的激光脉冲，其光谱宽度也将越宽。光脉冲宽度t放定义

为光脉冲强度分布的1／2最大值处的全宽度(FwHM)，光脉冲的光谱宽度A u。为光

谱强度分布的FWHM。光谱宽度和脉冲宽度不能单独变化，脉冲宽度t，和光谱宽度

A m。的乘积存在一个最小值：

△国pfp=2，rAvPr，≥2疗C口
(2·6)

式中G近似为1，其值与光脉冲的分布函数有关。对于波长中心在800rim处的150fs

激光脉冲来说，其光谱宽度至少为6．3rim。在这样宽度的光谱范围内，需要考虑线

性极化率随频率的变化。由于光在物质中的速度与其波长有关，短脉冲在通过介

质传播时，不同波长的光束传播速度不同，因此光脉冲在时间上被展宽。这种色

散必须得到补偿以确保能够获得变换极限短的脉冲宽度。

2．2光在介质中的非线性传播

当激光强度很高时，方程(2．3)中的线性近似不能成立。电极化强度矢量屿
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电场强度确非线性函数““3

P=s。k‘1’￡+z‘舶EE+x‘3)EEE+．．．j=LPⅢ+pC2)+p c鄞+．．．J (2．7)

其中名㈣是／7阶非线性极化率，P(”’是非线性电极化强度矢量胸n阶非线性电极

化强度矢量分量(略去了对空间和时fBJ的依赖性)。方程(2．7)是具有非线性极化的

非线性光学的基本方程。

如果方程(2．7)右边的电场强度所描述的电场中包含有不同的频率成分。。和

甜z，则也将存在这些频率成分的和、差、混频等，需要在介质的非线性极化中加

以考虑。如：对于二阶极化率z”’，存在两个电场届、压的频率分别是u。和。：的

话，在各向同性介质中，名‘2’是一个标量，非线性极化包含几个如下不同的频率

成分：

P‘2’(20JI)～∥’E?
P‘”(20J2)～z‘2’E；

，‘2’(∞l+脚2)～Z‘舶ElE2

P‘”(coI—m2)～z‘孙EIE：

P∽(o)～2Z㈤(吲2+lE212) (2．8)

方程组(2．8)中前两个方程描述了二次谐波的产生。第三和第四个方程分别描述了

和频和差频，最后一个方程描述了光的整流，与光的频率无关。对于三阶极化率

来说，可能的组合种类更多，它们导致了诸如双光予吸收，四波混频和非线性折

射率等现象。

2．2．1非线性折射率

我们主要考虑的是激光在非晶态透明物质中的传播。出于非晶态物质是各向

同性的，因此，非线性极化率为标量，还因为非晶态物质的反演对称的，方程(2．7)

中的偶数阶极化率项为零⋯。

对于在中心对称介质中传播的中等强度(<lO他W／cm2)的激光，我们可以略去方

程(2．7)中三阶以上的非线性极化率的影响。由于物质是各向同性的，聊朋々方向

相同，可以用标量形式来表示。方程(2．7)右边在三阶非线性极化率的影响下，方

程变为b1
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P=s。[z(1)+；z(11IEJ2]E
用同样的计算方法，由方程(2．2)和(2．4)

聍=再丽
由于上式中豹非线性项与线性项相比很小

H=no+nzl

其中激光强度为

，=12‰c疗。I矧2”
”I

可以得到如下折射率公式

(2．9)

(2．10)

用激光强度形式来表示，近似有

(2．11)

魏是通过方程(2．4)得到的线性折射率，非线性折射率珏为

玎：=瓦3Z面{3)

利用非线性折射率伪，可以用来解释激光的自聚焦和自相位调制。

松聚焦情况下，短脉冲激光在透明介质中的传播性质。

2．2．2自聚焦

(2．12)

(2。13)

可用来描述在

根据方程(2．11)式，物质的折射率门与光强度，、物质的线性折射率见和非线

性折射率恤有关，物质在空间中的折射率随着激光脉冲强度，的不同而有所改变。

对于大多数物质来说，物质的非线性折射率拖是正的，这导致光束中心具有比边

缘处更高的折射率。折射率的这种空间分布实际上起到了一个凸透镜的作用，使

得光束在物质中发生“自聚焦”现象。如图2一l所示。

由于物质折射率的变化依赖于此处的激光强度』。假定有足够高能量的平行

激光柬入射到透明物质内，从而形成自聚焦现象。如果入射光束的直径中增加l

倍的话，此时激光强度，也会随之变为原来的1／4，使得折射率力的改变也只有原

来的1／4；但自聚焦透镜的面积将增加为原来的4倍，这种面积上的增加将补偿折

射率的减少，得出了同样的折射效果。因此，自聚焦透镜的强度只与激光脉冲的

峰值功率有关“’”。
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图2—1：自聚焦示意图，空间分布的激光强度造成介质

空间分布的折射率，形成了透镜聚焦效应。

随着激光脉冲功率的增加，自聚焦变得越来越强，直至达到临界功率．此时

由于衍射引起的波前弯曲与自聚焦透镜产生的波前弯曲相抵消Ⅲ，光束在介质中

形成细丝形状。如果激光脉冲的峰值功率超过了自聚焦的临界功率只，激光束将

发生崩溃m。临界功率只，由下式给出c1，7，

只，：—3．77—A2 (2．14)
“8nno”2

临界功率皿。一般具有MW量级玎1。(2．14)式中的^是激光波长。在实际物质中，当

激光束发生自聚焦时，随着激光强度的增加，导致物质的非线性电离。所形成的

电子气体会导致物质折射率的减少，防止了进一步自聚焦的发生嚏1。对于功率低

于自聚焦临界功率1／4的激光来说，可以很准确地计算出自聚焦在物质中导致的点

的变化尺度哼1。在弱自聚焦情况下，激光聚焦点处的激光强度随着峰值功率矸面增

加，

b。圭 弦㈣

只，

其中，是非自聚焦时物质中的激光强度盯’。

2．2．3自相位调制

飞秒激光脉冲在介质中传播时，折射率随光强的变化而变化，导致相位调制。

如果折射率变化的反应时间和光脉冲持续时间可以比拟或更短，则光脉冲将获得
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瞬时的相位分布。～般分为两种，一种是不同波长、传输方向或偏振态的脉冲共

同传输时，一个光场引起的另一个光场的非线性相移称为交叉相位调制(XPM)：

一种是光场本身引起的相移称为自相位调制。

自相位调制是自聚焦现象在时域上的表现，在自聚焦的情况下，空间的光强

分布会导致空间折射率的分布，因而形成了聚焦的光束，在自相位调制的情况下，

光强随时域的变化将导致折射率也随时域变化，因而产生了一个时域依赖的相移

脉冲，定性的来说，这种效应的发生是考虑到光的相速度对激光脉冲强度的依赖。

如图2—2所示：时域脉冲的中央所对应的折射率要高于脉冲的前沿和后沿，因此

光场在时域上压缩向脉冲后沿，产生了一个蓝光部分的光谱变宽，同时在时域上

延伸到脉冲的前沿，产生了红光部分的光谱变宽。

no+n21 blue red

刮胪岭刮舻
图2--2：自相位调制示意图。受光强影响的折射率造成光脉冲

的中心频率与两侧有不同的瞬时光频率，导致了光谱的展宽。

对大多数自相位调制材料来说，折射率随时间的变化是由光克尔效应引起的，

非线性响应时间为飞秒量级， 波动方程可以写为

鲁面蚺r掣8c'kt圊：12硝警孵 混㈣

考虑到z(3)是实数，将面=Aexp(一f妒)代入式(2．16)，并将实部和虚部分离

可以得到脉冲的包络方程和相位方程

旦A：0
＆ (2．17)

旦口：一丛彳z
出’ 九。

显然，在以群速传播的坐标中，脉冲振幅A是常数，即脉冲包络不变·
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A(t，=)=A(t，o)。考虑到这一点，对相位方程积分，得到相位为

伊O，：)：钸O)一照』；t)z
H0

(2．18)

该式表明，强度瞬时分稚的光脉冲，沿非线性介质传播距离z后，其相移除了积

累的线性相移外仇(f)，还有与脉冲光强分布成正比的非线性相移一!选爿：O)z。
‰

通过求解相位分布的一阶导数，可以得到本征频率的变化为，

警=一簪掣z=硒(f) 汜㈣

这种自相位调制可以解释为，因为折射率随光脉冲强度瞬时变化，所以脉冲

的不同部分经受不同的折射率，就导致了相位沿整个脉冲的变化。上式表明，自

相位调制产生了新的频率，展宽了脉冲光谱。自相位调制在飞秒激光产生的超连

续光谱形成过程中起到关键的作用。

2．2．4白光产生和其它效应

飞秒激光脉冲在透明介质传播过程中，除了自相位调制和自聚焦效应，还有

一些其它的效应。如当脉冲的相速度变得光强度依赖时，群速度也会随激光强度

的变化而变化。对于强度变大的激光，群速度将会变小，因而将引起脉冲包络的

变化。一个自变陡效应将会出现在脉冲后沿。如图2—3所示：

八厂＼
图2—3：自陡效应示意图。受光强影响的群

速度使得脉冲的峰值部分比两翼传输的慢，在

后沿产生了光学冲击。
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一个关于超短脉冲与透明介质相互作用的最重要的现象就是自光超连续谱的

产生。当一个能量足够大的超短脉冲被松聚焦到透明介质内部。它就转变成一个

白光脉冲，光谱被大大的展宽了。如图2—4：尽管超连续谱已得到广泛应用，但

它的机理还未被人们了解。

frequency

图2—4：超连续谱示意图。能量足够大的红外激光脉

冲入射透明介质，虚线表示未展宽时的光谱

2．3菲线性电蕊

在纯的透明物质中，不会发生物质对入射光能量的线性吸收。但是，当激光

强度足够高时，将导致电子从其价带通过非线性电离过程跃迁到其导带上，并最

终导致激光脉冲能量沉积到物质中。一般认为有两类非线性电离机制：“光电离”

和“雪崩电离”。这两种非线性电离形成的等离子体将强烈地吸收激光脉冲的能

量，影响了激光脉冲的传播，也导致激光对透明物质的损伤。我们对不同波长和

不同带隙的材料讨论了不同的非线性电离的作用。

2．3．1非线性光电离

激光光束的能量直接被物质的束缚电子所吸收，使得电子由价念激发到导态

的过程称为“光电离”。因为荦个光子没有足够的能量激发透明介质的电子从价

带跃迁到导带。光电离又分成两种情况：多光子电离和隧道电离。对于“非线性

—扫一∞c∞奄一躁芑oQ∞一H)o一
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光电离”来说，不同的激光频率和激光强度，多光子电离和隧道电离所发挥作用

的重要性也有所不同。Keldysh““将“多光予电离”和“隧道电离”这两种不同

的概念在同一个体系中表示了出来。

对于低频率、高强度的激光场，起主要作用的非线性光电离是隧道电离。在

隧道电离过程中，激光电场压制了将电子束缚在原子价带上的库仑势井。如果电

场非常强时，束缚电子可以通过量子力学的电子隧道现象，穿过短势垒，从而克

服库仑势井的压制变为自由电子(如图2-5中的左图所示)。

对于更高的激光频率(但还刁；足以产生单个光子吸收的情况)，起主要作用的

非线性电离是“多光子电离”现象，此时JL个光子同时被一个电子吸收(如图2—5

中右图所示)。高能隙宽度物质中的电子必须同时吸收足够多的光子，yJ。能将其束

缚电子从价带激发到导带上，此时被吸收的光子数与单光予能量的乘积应大于物

质的能隙宽度。

Keldysh给出了从“多光子电离”和“隧道电离”间的转变过程“⋯。Keldysh

参数被定义为

y=引华I／2 亿z∞

其中“是激光频率，I是激光在焦点处的强度，祈DP分别是约化质量和电子电量，

c是光速，幌物质的折射率，岛是真空介电常数，最黾物质能隙。当Keldysh参数

大于1．5大时，在非线性光电离中起主要作用的是多光子电离，当Keldysh参数小

于1．5时，非线性光电离过程中隧道电离起着更为重要的作用。在中间区域，必须

同时考虑隧道电离和多光子电离的作用，如图2～5中间部分所示。

图2—5．不同Keldysh参数对应的光电离示意图。在固体材料中，电

子实际上是从价带被激发到导带上，而不是像图中所示从势阱中
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物质的非线性光电离率与激光的强度有很大关系。在多光子电离情况下，可

以用公式P(，)。=吼，‘来描述。其中o。是k光子吸收的多光子吸收系数川1。发生

多光子电离的最小光子数五应满足舫国≥E。，磊为物质的能隙宽度。而隧道电离率

相对于多光子电离率来说，对激光强度的依赖性更弱一些。

intensity(Wlcm2)

图2-6 Ketdysh的多光子电离率(虚线)，隧道

电离率(点线)，和光电离率(实线)

图2—6显示了在熔融石英中，光电离率年flKeldysh常数与800nm近红外激光强度

的关系。图中虚线、点线和实线分别表示了多光子电离的光电离率、隧道电离、

和两者共同起作用时非线性光电离的电离率。在Keldysh常数为I．5时，多光子电

离率和隧道电离率相等。

最近的一些实验对Keldysh理论提出了疑问。Lenzner等人发现熔融石英的表

面损伤阅值与脉冲宽度的关系与Keldysh对电离率的预计不符，对多光子电离率的

实验结果要比根据Keldysh理论计算的值小几个数量级“如。而其它研究者的实验

结果-与Keldysh／fl!论相吻合H4，1剽。此问题需要更多的实验和理论工作。

2．3．2雪崩电离

当物质中已经存在有导带电子(种子电子)时，一个导带电子可以持续地线性
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吸收激光光子的能量。导带电子与光子的相互作用要满足能量和动量守恒定律，

只有在导带电子与其它离子发生碰撞时，才能吸收光子的能量(逆向轫致辐射)，

以保证能量和动量的守恒。在吸收了数个激光光子的能量后，此导带电子的能量

将达到较高的程度，如图2—7左边部分所示。当这个导带电子的能量高到足以通过

与其它离子的碰撞，使得另一个价带电子被激发到导带上时，将形成两个低动能

的导带电子，将导致介质中处于导带的电子数目呈几何级数增加，如图2—7右边部

分所示。这种现象就是所谓的雪崩电离。

free carrier

absorption

图2—7雪崩电离示意图。初始自由电子线性吸收几个激光光

子(左图)，再碰撞电离另～个电子(右图)。

当导带电子吸收一个激光光子时。需要保持能量和动量守恒，必须遁过吸收

或发射一个光子或其它方式以达到动量守恒。在任何物质中，具有能量为3eV：至1．I

lOeV的热电子来说，其碰撞时间很短，这些电子的碰撞最可能是通过变形势能间

的相互作用，产生出具有大动量的声予，其碰撞时闽的数量级为10。5s““。也就

是说。对于处于导带中高位的电子，其发生相互碰撞的时间近似为lfs，导态电子

的频繁碰撞将使得载流子对激光能量的吸收十分充分。如果一个电子的能量稍高

于处于导带中电子的最小能量，在线性地吸收了n个光子的能量后，其能量将超过

导带电子的最小能量值与物质能隙宽度之和。则这个电子可以通过碰撞，将另一

个价带毫子电离到导带的低能量层上(如图2-7中右图边掰示)。形成两个具有最小

能量的导带电子。先通过这种线性吸收激光能量，再迸一步碰撞电离出更多的价

态电子的过程，将在物质中形成高密度的等离子态结构。导带电子数N的增加公式

韶萎
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如下：

了d／V：彬击
‘

其中口是碰撞电离率。

“雪崩电离”要求物质中存在种子电子。

可以是由于热激发、较容易电离的不纯物质、

导带电子提供。

(2．21)

这些初始的种子电子形成的原因，

或直接由多光子或隧道电离形成的

Stuart等人“”提出了一个“雪崩电离”的模型，假定雪崩电离率与激光强度

成线性关系(即t／=a^其中o-是雪崩电离系数)，使用Drude模型考虑了导带电子

对激光能量的吸收。在模型中还使用了倍流量模型，假定不存在能量为导带最小

能量与物质能隙宽度之和的导带电子，具有这样能量的导带电子必然导致另外～

个电子从价带电离到导带上。但Stuart的模型没有考虑随着电子密度的增加，导

带电子能量分布的改变。一些研究者对此模型提出了疑问⋯，1”。两Thomber认为⋯’

雪崩电离率应该与激光强度的平方根成正比。因此，对于高强度激光导致的光电

离理论，同样有很多的工作需要加以澄清。

2．3．3等离子体的自由载流子吸收

当等离子体密度很高时，由非线性光电离和雪崩电离形成的电子等离子体可

以强烈地吸收激光能量。用Drude模型可以很容易地理解这种等离子体对激光能量

的吸收。随着等离子体密度^，的增加，等离子体频率

妒嘲“ cz．zz，

达到激光频率时，对激光能量的吸收将变得十分充分，其吸收系数为

K： 堕! (2．23)一丽蕊 ”。

上式中u是激光频率，t是Drude扩散时间(一般为O．2fs)⋯。

当等离子体密度达到1021Cm。3时，由于对激光能量的强烈吸收，激光能达到的

深度为只有l pⅢ。在紧聚焦的条件下，瑞利长度(聚焦参数的一半)恰好是微米量
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级的。因此，当由非线性电离}Jt,N产生的等离子体密度达N1021cm’3时，可以预计

大部分的激光能最将在焦点区域被l驶收。大量激光能量在物质中的沉积，将导致

透明介质中形成永久性的损伤。

2．3．4等离子体离焦

由于自由电予起到了一个负折射率的作用，当非线性电离所形成的等离子体

密度很高时，这种高密度的等离子体将导致激光脉冲的离焦现象。在光束中心处，

形成的电子密度的空间分布最高，并沿径向而减少。这种电子等离子体密度的空

间分布，将形成一个能导致激光脉冲离焦的负折射率透镜。

等离子体的离焦作用能够中和自聚焦现象。当发生自聚焦时，随着激光强度

的增加，通过非线性电离产生导带电子，当这种导带电子等离子体的密度达Nlo。7

～1018cm。3时，等离子体的离焦就将与自聚焦相平衡‘1如。

2．4透明介质的损伤

根据物质的非线性吸收机制，当介质中沉积了足够的激光能量后。将在介质

内部(或表面)形成永久性的损伤结构。本节总结、并比较了对于长(脉冲宽度

>10ps)、短(激光脉冲宽度<10ps)激光脉冲在透明介质中形成的损伤机理。

2．4．1长脉冲

当激光脉冲宽度长予10psi'}，在一个激光脉冲宽度的对闽范围内，激光的能

量将有足够的时间由电子传递给品格。传递给品格的能量由焦点区域向外出现热

的扩散。激光照射区域内物质的温度交得足以导致物质发生熔化和破裂时，将导

致物质发生永久性的损伤“副。激光脉冲的能量被沉积到物质内，再通过热扩散方

式向外扩散，因此激光脉冲对物质的损伤闽值将与能量的沉积和热扩散的相对速

率有关。通过计算表明，在这秘情况下，光损伤的能量阈值将与脉冲宽度的平方

根成正比旺叭。Soileau等人幢”首先发现了对于短于10ps的脉冲来说，光损伤能量

阀值与脉冲宽度之间不具有这样的关系。

对于脉冲宽度较长的激光脉冲所导致的损伤来说，事先在导带中存在的初始



超蛳激光脉冲≮透叫舟质相互作用

种子电子十分重要，它们通过自由载流子线性地吸收激光能量。对于长激光脉冲

来说，当存在种子电子时，雪崩电离可以进行得十分充分，因为长脉冲具有更多

的时间来完成电子密度的指数性增加。因此，对于脉冲宽度长于几十皮秒的激光

脉冲来说，即使使用直接多光电离概率不很高情况下的激光强度，也可以在介质

中导致损伤结构。由于受热而激发的电子、物质的不纯和缺陷等原因，均可以提

供形成导带电子雪崩所需要的初始自由电子；对于不纯的透明物质来说，具有较

高浓度、较易电离的不纯电子的存在，将明显降低光损伤闽值，这些都使得内在

的损伤阈值的确定更为困难。所以，激光脉冲对不同材料(甚至不是同一次生产的

同一材料)的损伤阈值有着很大的差别。

由于导带中存在不纯电子的原因，很容易达到光损伤阈值。一般来说，透明

固体中存在的不纯的导带电子浓度大约为108Cm一。而聚焦到物质中10微米光斑上

的激光束所具有的瑞利范围为75微米，因此聚焦体积大约是10—cm3。平均来说，

聚焦体积中平均存在一个导带电子。由于这几个种子电子对于长脉冲的电离十分

重要，因此。聚焦体积内种子电子数的涨落对损伤过程有着强烈的影响。使用接

近阈值的同～激光能量对同一个样品进行处理时，有些激光脉冲将产生损伤，而

有些则不会。这主要依赖于在每个激光脉冲的聚焦体积中所存在的种子电子的个

数。

2．4．z短脉冲

脉冲宽度短于几个皮秒的激光束在物质中形成的光损伤，要比长脉冲激光导

致的损伤从概念上稍简单一些。对于短脉冲来说，由于透明物质对短脉冲激光的

非线性吸收时间比能量传递给晶格的时间更短，从而大大减少了物质吸收激光能

量和物质晶格被加热的过程，因此也导致了沉积到物质中的激光脉冲的能量的减

少“钔。处于导带中的电子被激光脉冲加热的速度，比其通过声子的发射而将热能

从激光照射区域中扩散出去的速度、以及高能量的(热)导带电子与(冷)的离子发

生重组而冷却下来的速度更快。结果。雪崩电离导致的电子密度不断增加，直至

其等离子体频率接近临界等离子体密度，高密度的等离子体强烈吸收激光能量，

如2．3．3节所述。当激光脉冲结束后，沉积在物质中的能量才由高能量的自由电子
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传递给晶格。能量以这种方式沉积到物质中的时间要比热扩散的时间快得多，因

此不再会发生持续的无序热扩散现象，导致物质表面或内部的永久性结构改变的

精确度很高。

对于短激光脉冲来说，非线性光电离(多光子电离和隧道电离)在初始(种子)

导带电子的形成中的作用更为重要。激光脉冲前沿导致的光电离为激光脉冲后续

部分的“雪崩电离”提供了种子电子“钔。这种以自供给方式提供种子电子而导致

的导带电子雪崩性增加的现象。使得短脉冲激光对物质的损伤较少依赖于物质中

的缺陷，因此短脉冲损伤比长脉冲损伤具有更好的确定性旺幻，而长脉冲激光导致

的物质损伤相对来说随机性较强。对于非常短的激光脉冲来说，主要是通过非线

性光电离形成了足以在物质中导致损伤的高密度等离子态“钔。

短脉冲比长脉冲产生的损伤形态更规则，尺度也更小旺引。由于短脉冲比长脉

冲造成光损伤需要更少的能量，发生在物质中的热扩散时间比长脉冲情况下短很

多。从而能更精确地对物质进行各种处理。在损伤能量闽值附近的确定性损伤和

可控制的物质微结构改变使得超短激光脉冲，特别是飞秒激光成为理想的微加工

工具。
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第三章激光脉冲与透明介质结构改变

3．1定义损伤阈值

近些年来，飞秒激光已经被广泛用来作为微加工技术．一些研究小组已经展

示了飞秒激光脉冲可以消熔任何材料，并且加工的精度可以达到甚至超过其他激

光加工技术【Iq】。对于带隙较大的材料，因为在透明介质中能量的吸收是非线性

的，激光加工依赖于高强度激光脉冲的非线性吸收，飞秒激光满足了这个条件，它

能够通过紧聚焦到很小的范围，激光能量能够沉积在材料的内部，因而可以用作

三维微加工技术。飞秒激光聚焦后产生的结构改变可以小于衍射极限。

对近红外光透明的光学物质来说，物质的能隙宽度～般较高，一个近红外光

子的能量不足以使其发生电离。因此，在一般强度的近红外激光照射下，介质表

现出不吸收光能量的“透明”性质。但当脉冲激光的强度很高时，非线性光电离

发生的几率将大大增加。在透明介质中的导带电子通过逆向轫致辐射吸收激光脉

冲的能量，再经过碰撞电离将其它原子或分子的价带电子激发到导带上，导致处

于导带上的电子数以几何级数增加。所形成的大量导带电子将吸收后续激光脉冲

中的大部分能量。这些具有较高动能的导带电子可以通过发射声子的方式，将能

量传递给物质的晶格，导致大部分激光能量沉积到透明物质的局部区域内，从而

导致在透明物质中形成物理、化学结构的改变131。适当控制照射到透明介质内部

的激光强度．只有少量的激光能量沉积在物质中时，会导致介质发生小的折射率

改变或出现色心结构‘4，5—1；当入射的激光强度很高时。在透明介质内部将产生较

强的结构改变，甚至发生“微爆”现象，在介质内形成一个被高密层所包围的较

低密度区域，甚至形成一个空腔结构‘7—8，91。这种微爆形式的损伤结构具有很高的

信噪比，可以用来进行高密度的三维光数据存储‘和n】。由于微爆结构是由介质中

(折射率增大的)密度较高层所包围的空腔(或低密度区域)，其折射率改变非

常不均匀，光线通过此区域会产生较强的散射，不适于用来制造光子器件或衍射

元件。因此在制作光栅、光波导等微光子器件时，应谨慎地选择使用适当的激光

强度，以避免介质中出现裂丝和微爆等结构【18．291。

从严格的物理意义上说，要研究激光脉冲在物质表面或体内构成的损伤，首
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先需要给出一个为大家普遍接受的损伤的定义，即：激光脉冲使得物质发生了怎

样的改变{或者说用什么办法样的办法对物体进行测量，并发现了怎样的现象，

才能认为是给物体构成了损伤。

而实际上对物质形成损伤的看法，也各不同。Du等人【32l通过监测激光脉冲

透射光的改变和物质中发生等离子体复合时的发光，认为是单个激光脉冲在介质

中形成损伤的标志；Smart等人m371通过Nomarsl【i显微镜观察600个激光脉冲累计

形成的结构改变。作为在介质中形成永久性损伤的判据。Tien等人‘311用Nomarski

显微镜来确定单个脉冲形成的损伤。Varel等人[251使用了多种方式(包括Nomarski

光学显微镜，原予力显微镜和扫描电子显微镜)的观察，来确定单脉冲给物质形

成的损伤。由于这些研究人员所使用的方法各异，使得其所得出的结果之间很难

进行比较。可以况，到目前为止，还没有一个为大家普遍接受的对物质损伤的定

义。

另外，在研究激光与物质的相互作用时，研究人员一般简单地用能描述入射

激光某种性能的一个物理量，来表示激光对物质开始形成损伤的损伤阈值一当激

光的这个性能指标达到此值时，物质内将开始出现损伤。但由于激光(特别是脉

冲激光)与物质的相互作用并不仅只与哪一个激光参数有关，与其有关的物理量

有：激光的脉冲宽度，激光脉冲的峰值功率，激光光束的照射面积，以及激光能

量的时空分布，激光的聚焦条件等等。所以，单就脉冲激光来说，激光对物质的

损伤阈值就有多种不同的表达方式，常见的有： (单脉冲)能量损伤阈值(J)、

能流量损伤阈值(J／cm2)，有时还有：光强阈值(W／cm2)、功率阈值(W)等。

不同的阈值适合于不同的场合。由于我们使用的激光脉冲的参数(脉冲宽度，时

空分布等)基本上是确定的，一般只是聚焦条件和单脉冲能量有所不同，因此我

们使用的是针对某种物镜聚焦条件下的(单脉冲)能量损伤阈值。

我们将单脉冲能量损伤润值定义为：通过图像传感器(CCD)或相位对比光

学显微镜观察，在介质中形成了结构改变的最小单脉冲激光能量，作为单发激光

脉冲的能量损伤闽值。以下我们测量的能量损伤阈值都是在此定义的基础上进行

的。
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3．2对透明介质中形成的结构改变形态的观察

在本节中，我们分别使用脉冲宽度为ps和fs量级，波长为800nm，重复频率

lkHz的激光脉冲，在熔融石英中形成了单发脉冲导致的损伤位点阵列。并对单个

损伤位点，使用光学显微镜和图像传感器对其形态进行了观测。同时参考了C胁s

B．Schaffer与它的研究小组采用不同能量和不同聚焦条件下1 10ts的单脉冲激光照

射石英玻璃产生的损伤形态。

3．2．1皮秒与飞秒激光脉冲在玻璃中形成的损伤

图3一l：激光脉冲聚焦入射到透明介质内部示意

如图3一l所示：将石英玻璃样品固定在一个计算机控制的三维移动平台上，

分别使用数值孔径为0．45、0．65j}110．85的显微物镜，将不同单脉冲能量的2．1pS，

800nm的激光脉冲聚焦到熔融石英体内同一深度处，用相位对比光学显微镜观察

其损伤情况。得出在不同聚焦条件下，2．1ps的激光脉冲对熔融石英玻璃的能量损

伤阈值，观测了不同能量的激光脉冲所形成的损伤形态。观测结构如图3—2和图3

--3。之所以要求将激光脉冲聚焦到透明介质表面下一定深度处．是因为考虑了光

束在通过一定厚度的透明物质后，会形成像差的原故。

经测量，0．45-NA、0．65．NA和0．85．NA的物镜聚焦2．1ps的激光脉冲到熔融石

英介质内距表面301．tm处的能量损伤闽值分别为300nJ、150rd和60nJ。在对能量损

伤阈值进行测量的实验中，发现不论用那种数值孔径的物镜进行聚焦，其最小的

结构改变都是处于聚焦点附近的，近似球形的结构。

当入射激光脉冲能量高于能量损伤闽值数倍时，用不同数值孔径的显微物镜

对激光脉冲进行聚焦，对所得到的损伤位点的形态进行了比较。如图3—2所示，使

用0．85一NA物镜时，损伤为很短的园柱型结构：使用0．65～NA物镜。损伤为圆锥型；

使用0．45-NA物镜时，有些脉冲在介质中沿入射光方向形成了两个分离的损伤点。
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a b C

翻3-2： 不同数值孔径，不同能量的皮秒激光脉冲在熔融石英中形成

的损伤位点的侧面图像。图中箭头表示激光入射方向。

(a)O．85-NA，300nJ(8B量阈值的5倍)，5岬点间距，
(b)0．65-NA-600nJ(能量闽值的4倍)，5}．tm点间距，219in层间距。

(c)0．45-NA，2400nJ(能量阐值的8倍)．10am点间距。21I_un层间距。

图3-3用0．65-NA物镜聚焦2．1ps不同能量脉冲形成的损伤位点侧
面图像。(a)600na脉冲，点间距51．tm，行间距21pro；(b)300nJ脉冲，

点间距2．51tm。行间距10．5p,m。两幅图像的尺度相同。箭头方向为
激光入射方向。

当所使用的激光脉冲能量不同时，所形成的损伤位点的直径和长度均有不同，

图3-3是使用0．65-NA，40倍的显微物镜聚焦，在熔融石英表面以下30tun处形成的

多层损伤位点阵列的相位对比光学显微镜侧面图像。图3—3(a)中使用的脉冲能量

为600nJ(能量损伤闽值的4倍)，位点阵列的点间距为5¨m，行间距21pro。图3_3(b)

是使用300nJ脉冲能嚣(能量损伤阈值的2倍)，在熔融石英表面30斗m以下位置处记

录的多层损伤位点阵列的侧面透射光圈像。点间距2．5岬，行间距10．5pan。两幅

图像的标尺相同。图中箭头方向为激光入射方向。所使用的激光脉冲均为2．1ps、

800nm、重复频率为lkHz。
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我们对0．45一NA物镜聚焦2．4蚶能量的脉冲所形成的两个分离的损伤点的现

象作如下解释：当物镜的数值孔径为0，85和0．65时，激光聚焦角度较大，自聚焦

的影响很小，而对于0．45一NA的物镜来说，必须要考虑自聚焦对损伤的影响。因为

对于0．45一NA以下的物镜来说，当物镜焦点处达到强度损伤阈值时，激光脉冲的功

率接近于物质的自聚焦临界功率，此时必须考虑自聚焦和其它的非线性传播效应

t38-40]

O-45HA '．4N^

图3--4：用llOfs单脉冲激光照射石英玻璃，不同的激光能量和数值孔

径侧面图

图3～5：用110fs脉冲激光NA为1．4照射石英玻璃侧面图

a)36nJ b)140nJ c)500nJ

蕈曩l。叫蕾麓是套喜营誊
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当单脉冲能量较高时，随着光束的传播，由于自聚焦，轴线附近的脉冲强度

增高，形成等离子体，等离子体将吸收激光能量，同时也导致后续光束的散焦，

未能完全吸收的激光部分在通过等离子体区域后，又会出现自聚焦现象，形成第

二个等离子体区域，从而形成多个损伤位点。根据H．Kumagai等人㈣对的非线性

薛定谔方程的数值计算表明，当使用更高的脉冲能量时，沿着入射光方向将出现

更多分立的损伤结构。

图3—4记录了采用不同的激光能量和聚焦条件1lOfs激光照射硼硅酸盐玻璃

所产生的结构变化侧面图。图3--4a所示的结构是通过采用50nJ的激光脉冲在0．45

--NA物镜聚焦下的结果，图3—4b的结构是采用15nJ的激光脉冲在1．4一NA物镜下

聚焦的结果。对于使用激光脉冲能量超过闽值十倍或以上来照射，结构改变的形

状将比杜状结构更为复杂。图3—4c展示了采用500nJ在0．45一NA物镜下聚焦的结

果。锥形结构朝向激光脉冲的入射方向，结构改变的区域也大于激光聚焦的尺寸。

而且这一结构改变发生的位置与激光聚焦平面相比也更靠近激光入射方向。飞秒

激光在透明介质中传播时的自聚焦作用是主要原因。图3—4d展示了采用500nJ激

光脉冲在1．4一NA物镜聚焦下的结果。锥形的结构有更大的角度与图3—4c相比，

锥形结构的底部也经出现了破裂的迹象。锥形结构的中心是一个椭圆形的空洞，

在自光下清晰可见。说明此处的折射率改变较其他地方大。

比较飞秒激光和皮秒激光对玻璃的结构改变发现，飞秒激光脉冲在透明介质

中引发的强烈自聚焦效应使激光焦斑小于衍射极限，飞秒激光产生的结构改变更

为复杂，阈值模型和微爆模型等理论都不能给予完整的解释。

图3—6：数值孔径和阈值能量的关系



超短激光脉冲与透删介质相互作用

另外，实验发现，透明介质的材料损伤阈值与聚焦条件有关系，如图3—6，

随着数值孔径的增加，阐值能量逐渐减小。因此，即使是使用较低输出功率的情

况下，通过使用较大的数值孔径的聚焦透镜，也可以在透明介质中形成结构改变

和损伤。

3．2．2 飞秒激光脉冲在晶体中形成的结构改变

在研究激光与物质相互作用时，被研究的物质多是各向同性介质，很少涉及

到各向异性的光学材料；实事上，由于它们的各向异性，使得它们对激光辐射的

参数，光热效应、光化学效应和光物理效应更为敏感。因此。在研究飞秒激光脉

冲与物质相互作用和飞秒激光诱导的非线性效应时，在各向异性的晶体(尤其是

具有光折变效应、压电效应和一些高功率窗口材料)内加载强电磁场时，会产生

与晶体结构相关的结构改变。

图3--7．"A纳秒激光脉冲在[00011切割的白宝石晶体内产生的损伤外形，

这种外形与晶体的结构参数一致。B皮秒激光脉冲在【∞01】切箭的自宝石晶

体内产生的损伤外形，激光波长800rim，脉冲宽度2．1ps，能量luJ，箭头

显示激光的偏振方向。C 170nJ，150fs激光脉冲在<0001>切割的白宝石片

内部产生的光学损伤形态，与ps激光损伤不丽，损伤星“一”字形。

实验过程中我们用了三台不同脉冲宽度的钛宝石激光器：(1)调Q的YLF

(Photonic Inc，USA)泵浦的钛宝石激光器，输出脉冲宽度30ns，能量1mJ；(2)

钛宝石再生放大器(Spitfire，Spectra Physica，USA)，输出脉冲宽度100fs、
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单脉冲能量0．8mJ；和(3)自己组装的钛宝石再生放大器，输出能量0．1mJ、脉

冲宽度2．1～0．15ps。光学介质为切割方向为(O001)白宝石。聚焦物镜为数值

孔径0．55的长工作距离物镜；激光入射方向与z轴垂直。

同样如图3一l所示：将白宝石样品固定在一个计算机控制的三维移动平台

上，平台的最小分辨率达到7nm。样品的损伤情况直接用物镜--CCD相机组成的放

大系统实时监控，通过控制移动平台的速度，确保每个损伤点只有一个脉冲。用

ps和fs激光脉冲辐照白宝石晶体时，在监视系统中可以观察到损伤的阈值比熔

融石英高。对我们的系统和激光参数而言(聚焦物镜50×，0．55NA，13mm工作距

离；800nm，150fs)，熔融石英的损伤阈值为lOOnJ，而白宝石片的损伤阈值为

150nJ。

图3—7A是自宝石在nS激光脉冲作用下形成的典型的“米”字形结构((0001)

切割)，这与白宝石晶体结构相对应。图3--7B是用0．55数值孔径的物镜聚焦lp．J

的2．1ps激光脉冲到晶体内部产生的“十”字形损伤，我们旋转了激光的偏振方

向，“十”字方向没有产生变化：当我们旋转晶体时，“十”字方向产生了相应的

旋转，这说明损伤夕h型与偏振方向无关；图3—7C是用170nJ的fs激光脉冲聚

焦到白宝石内部时，出现的“一”字形结构。改变激光的偏振方向，发现这些结

构与激光的偏振方向无关。

纳秒激光损伤主要是热效应，由于白宝石晶体的热膨胀系数比熔融石英大；

因此，纳秒激光脉冲对白宝石的损伤形态与微秒脉冲和连续光相似，外型都呈现

规则的“米”字形结构。这与六方晶系(0001)方向的晶胞结构图一致，XYZ三轴

在同一平面内，相互间的夹角为120。。这说明在热应力作用下，晶体沿轴向发生

滑移，出现类似位错一样的损伤。ps激光脉冲聚焦到白宝石表面刻写的一个阵列，

点间距为Slam，中间出现一道明显的位错。实际上，在生长白宝石晶体的冷却过

程中，也会出现由于热应力产生的线性缺陷⋯1。

3．3损伤形态分析

分别采用了不同脉宽和不同聚焦条件下的激光脉冲对玻璃和晶体进行了照射

实验．得到不同的损伤外形。根据这一结果，我们给予一定的分析与解释。超短

激光脉冲聚焦到透明介质内部，会诱导材料内部产生强烈的非线性吸收，与长脉

冲相比，雪崩电离的作用随脉冲宽度的变短而迅速减弱。和长脉冲吸收机理的结

39
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果相似t产生一个高浓度的自由电子等离子体。但对100fs的激光脉冲来说，自由

电子来不及将能量传递给附近的离子或品格，热效应不明显，只有在焦点以内的

区域才会产生一些物理或化学变化。

3．3．1折射率改变

当透明的光学物质内局部温度超过了其熔化温度时，将使得此种物质发生熔

化，最后导致介质中局部范围内非均匀地重新凝固，从而在介质的局部范围内形

成物质密度和折射率的改变。当入射的激光能量接近于物质的能量损伤阈值时，

透明介质内部的结构改变可以很小，电子和离子的热度不足以导致介质发生从聚

焦点向外的爆炸性扩散，随后电子和离子发生复合，熔化的物质冷却、固化。由

于物质熔化时，在空间上温度的梯度变化很大，其固化也是极其不均匀的，从而

使得物质的密度或折射率发生改变。用此种方法制作微光子器件时，应该尽可能

地使得物质内局部范围内的折射率改变均匀。对于不同的物质(如一些半导体物

质)来说，飞秒激光脉冲还可以通过打破物质中分予结合键的方式，导致物质结

构的直接改变，而几乎没有热效应产生。

由于不同的物理、化学原因，激光脉冲在物质中形成的具有不同形态的局部

结构改变，可以用于不同的目的。在激光能量稍高于物质的能量损伤阈值时，在

介质中产生的小的密度改变和折射率改变可以用来形成波导结构、构造光栅、光

分离器等微光子器件。而在入射能量较高时在物质中所形成的空腔结构，具有较

高的光学对比度，可用于二进制数据的三维光存储。

3．3．2圆锥形结构

从图3-3(b)中可以明显看出，当使用0．65-NA物镜聚焦时，在透明介质中形

成的是圆锥形的结构改变区域。对此的解释如下。当脉冲能量明显比物质的能量

损伤阂值高时，脉冲前沿在焦点处形成了临界密度的等离子体。这种脉冲前沿产

生的结构改变对应于圆锥形顶的位置。因为其余脉冲能量仍高于在焦点处产生临

界密度等离子体的能量，导致等离子体的形成区域从激光焦点处向与入射激光的

反方向扩展，此时激光束具有更高的能量，光斑尺度更大。在随后的脉冲时间段
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里，产生了更大范围的结构改变，其位置要比焦点更靠近入射激光的方向，构成

了如图3—3(b)中的圆锥形状结构。在脉冲的峰值到达时，处于距激光焦点最远处

的等离子体吸收了大量的激光能量，形成了圆锥的底。所形成的等离子体强烈吸

收后续的激光脉冲能量，导致了圆锥底的结构改变具有更大的尺度。圆锥形底的

结构改变范围最大，而且出现了裂纹现象；在圆锥形结构改变的内部形成了空腔；

沿着入射激光方向最远处，在接近圆锥形项处，物质发生小折射率改变。从微加

工的观点出发，在激光能量接近于物质能量损伤闽值时，发生的结构改变具有最

高的精确度。激光导致的物质结构改变的范围与透镜的聚焦区域、所使用的激光

单脉冲能量有关。

3．3．3空腔结构

在介质中所形成的空腔是微爆发生的明显证据。经过高强度的激光照射后，

热电子将能量传递给物质晶格，物质中很小的局部区域内的温度和压力急剧上升，

导致气态的物质离子从聚焦区域向周围爆炸性地扩散，留下一个被高密层包围的

空腔(或更小密度的中心)区域。

这种结构可以通过对物质进行抛光处理，将发生结构改变的区域暴露在介质

的表面上，用原子力显微镜或扫描电子显微镜进行观察，而得到其结构形态。由

于这种结构具有很高的光学信噪比，我们使用这种结构进行飞秒激光脉冲在透明

介质中的三维光存储的实验研究。

3．4激光能量在透明介质中的沉积

将激光脉冲紧聚焦到透明介质体内，使得部分激光脉冲的能量沉积在物质中，

导致透明光学物质内局部结构发生改变。让这些结构在透明介质体内进行有序地

排列，可以制作微光子器件、或在透明物质中进行三维高密度光存储。

在第二章中已经介绍了激光在透明介质中的传播，在高带隙宽度的光学介质

中形成的非线性电离，和不同脉冲宽度的激光光束在高能隙宽度的透明介质中形

成能量沉积的物理原因。高强度激光脉冲在其聚焦区域内可以通过多光子电离、
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隧道电离和雪崩电离将电子从价带激发到导带上。

这种非线性电离导致了在激光强度很高的聚焦区域内形成等离子体和光损

伤。对于熔融石英来说，在激光脉冲照射物质的时间范围(150fs)内，激光脉冲

的能量只是沉积在电子中，而离子仍是冷的。经过大约lops的时间，电子通过与

离子的碰撞，将能量传递给离子，在105K时达到热平衡。经过10ns的时间，电

子与离子发生复合，此时热电子将发出光子，降低能量而从导带回到价带上，所

以会观察到标志着光损伤的火花f421。等离子体复合后，沉积在物质中的激光能量

转变为热能。这种热能将在ps时f,J内从聚焦区域中扩散出去【421，形成物质的损伤。

图3-8飞秒激光脉冲在石英内部

记录过程中产生的光斑图样

图3—8是将150fs脉冲聚焦到熔融石英中时，用CCD观察到的火花的图像。

在对融石英进行损伤实验时，我们常以此作为损伤产生的标志，这也是3．1节中

提到的Du等人【321认为形成损伤的标准。使用150fs与2．1ps脉冲的区别，在于2．1ps

脉冲出现的火花更亮一些。这显然是因为对于2．1ps的脉冲来说，形成损伤所需

要的能置更大，脉冲持续时间更长，电子与离子发生复合的时间也更长、数量更

多，因此亮度更高。我们还发现对熔融石英处理时，火花的成像半径随着聚焦点

的深入而变大，亮度变暗。

我们对此的解释是，出现热电子与离子发生复合时的火花范围和强度，标志

着发生复合时导带电子的分布范围和密度。实验中发现火花的范围很大(如图3-8

中所示，成像面积为100pm×1001am)，表明(由于扩散等原因)导带电子的分布范

围很大。但只有火花中心处的强度极高，表明此处导带电子的密度很高，除火花
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中心外的区域获得的热量不足以使得物质发生损伤；随着激光脉冲聚焦点的深入，

由于像差的原因。使得光束直径展宽，其中心的峰值功率也相应地降低。因此形

成的火花范围增大，亮度也变暗。

当激光能量高于其能量损伤闽值时，就会在介质中发生永久性的结构改变。

导致这些改变有几种不同的机制或物理过程，从而在介质中形成不同的损伤形态，

从小的物质密度的改变，直至在透明介质中形成微爆，导致空腔结构。当使用物

质能量损伤闽值以下的激光能量照射介质时，不会在介质中形成(永久性的)结

构改变。用更高的激光能量照射时，介质体中局部范围内的温度快速超过了物质

的熔化温度，导致物质的熔化。当温度冷却下来时，物质将重新凝固，但这种凝

固是非均匀性的，从而导致物质局部密度和折射率发生改变。当入射到介质中的

脉冲能量更高时，介质内部局部区域内的温度急剧增加至介质的汽化温度以上，

产生极高的温度和压力，热电子和离子爆炸性地从聚焦区域扩散-丌来。这种爆炸

性的扩散将在物质中留下一个被高密度层包围的较低密度的中心区域(甚至空

腔)。在光学介质中所形成的这些小同的局{；i|5结丰句i．!j(变依赖_J二激光的参数、介质的

各种物理硐I化学参数，以及激光光求的聚嫩睛犹。

对于更长脉宽的激光脉冲来说，要达剑r阼线性i Ll离的能暴闽值，相对来说需

要的能量更高一些。从而在更长的时问范H卦内，导致她多旧能量沉积在介质中，

这些能量向外扩散的范围也更大，这种无序的热扩散·U能会在物质体中导致从聚

焦区域向外扩展，r来的裂丝。以11i『的研究：I：作表I!f；j，当脉冲较宽时，激光脉冲在

介质中产生的结构改变区域更大，形成的损伤具有更大的不规则性。
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第四章飞秒激光照射玻璃产生的色心以及光致晶化现象

飞秒激光的发展，给玻璃的研究带来了崭新的内容。目前的主要研究方向有

光致破坏、光致变色、光致玻璃折射率变化、光致稀土离子价态变化、光致玻璃

显微晶化、光致长磷光产生等。本章着重针对光致变色和光致玻璃显微晶化以及

超连续谱产生进行了实验研究，讨论了飞秒激光照射玻璃后出现的色心的机理，

以及折射率变化和色心之间的关系。分析了光致玻璃显微晶化的原因。这些现象

在高密度光贮存和光波导、光子晶体、三维显示器件、三维光路的制备以及透明

材料的内部雕刻等方面都具有广泛的应用。

透明介电材料在高功率激光下的变化，已经得到了广泛深入的研究，因为高

功率激光系统本身就包含有大量的由透明介电材料制成的光学元件，如工作物质，

各种透镜，薄膜等。这些透明光学元件在高功率激光作用下所发生的结构调整乃

至最后的破坏，明显地影响到高功率激光系统本身的性能。可以说，阻碍高功率

激光进一步发展的主要因素就是各种光学器件的强光破坏现象。但是，从应用角

度来看，我们可以充分利用这种透明介电材料在高功率激光下发生的结构调整，

从而形成制备新材料的新工艺。

4．1光致玻璃变色

～些系统的玻璃，在低于破坏闯值飞秒激光作用后，虽然不会出现破坏现象，

但会出现变暗现象。也就是玻璃在飞秒激光作用后，作用区域在可见光范围的吸

收系数会大大增加。而且随时间的推移，吸收系数会慢慢地减少，直到某一数值

才稳定下来，这一数值比原始玻璃的I吸I收系数要大得多。这一现象的形成原因还

有待进一步探讨。各国研究人员对透明光学介质在高功率激光下的破坏前变化已

经进行了一些研究Ill

Efimov等人心一1对光学玻璃的破坏前光致变化过程进行了研究。他们利用低

于破坏阈值的高功率飞秒激光照射玻璃，发现照射过的地方产生了变色。变色是



第列章飞秒激光照射玻璃产生的位心以及光致品化现象

玻璃中产生色心的结果。Efimov等人认为，玻璃在850nm的飞秒激光的作用下，

发生了光谱增宽，增宽后的光谱可以为从紫外一直到红外。而色心是由增宽光谱

的紫外部分的线性吸收和双光子吸收引起的。龟心的生成改变了介质的吸收系数

和折射率，使介质产生了光学不均匀。一般认为，透明介质在低于破坏阈值的激

光的作用下，随着电子的非线性激发(电子碰撞电离或多光子吸收电离)，激光的

能量可以通过电子一光子一声子的碰撞传递给晶格，再通过光化学反应，结果产

生点缺陷。晶格的吸热与点缺陷的生成，都会导致内应力的生成，从而引起透明

光学介质的破坏性变化。

透明光学介质在低于破坏闽值的高功率脉冲激光多次照射后，其破坏阔值会

发生明显的下降。其原因就是透明光学介质在脉冲激光作用下产生了色心，而色

心在多次作用过程中产生了累积，使得透明光学介质的吸收系数大大增加，从而

增加介质对激光的I吸收。玻璃在高功率脉冲激光的作用下，会产生色心，固然会

降低它的破坏闽值，影响其使用性能。但是，如果利用玻璃的这一性能，则可以

为超高密度、超快速读写存贮技术提供一种廉价的方法。

通过实验，可以从玻璃微观结构变化的角度，对近红外飞秒激光在石英玻璃

中诱导产生色心的过程和辐照参数对色心变化的影响进行了研究。实验采用波长

为800nm，脉冲宽度为120fs，重复频率为lkz的飞秒激光。将样品放簧在三维移

动平台，扫描过程通过CCD实时监测。

图4—1：飞秒激光脉冲在石英玻璃中诱导的色心
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图4一l为飞秒激光(平均功率为o．8W)在石英玻璃照射后产生的圆环状

色心。 飞秒激光辐照石英玻璃过程中，发射光谱中心波长在453nm，对应于激

子自陷时产生的荧光谱。SiE’·th,是石英玻璃中经过辐照后最容易形成、室温下最

稳定的一种色心结构． Griseom D L等人‘51曾提出，在激光作用下，石英玻璃

内的激子自陷会形成SiE’心。

关于飞秒激光与透明电介质相互作用机理的研究很多．目前仍处于探讨中．结

合实验结果，我们认为，近红外飞秒激光在石英玻璃中诱导产生色心的过程可以

描述为：玻璃中的价带电子吸收激光能量，通过多光子电离和雪崩电离，产生大

量的自由电子；自由电子线性吸收激光能量使其动能迅速增加．自由电子通过声

子将能量传递给晶格，引起焦点附近玻璃结构由高温急剧冷却的历史过程，从而

引起玻璃网络结构的改变以及折射率增加等效应．在大量电子激发下，束缚极化

予的势能的强烈变化促进了结构驰豫，并伴随激子自陷．经过飞秒激光辐照后，

室温下石英玻璃的吸收边发生了红移，这一般被认为是由玻璃网络结构的无序性

增强引起的，这也为玻璃网络结构的畸变促进了色心的形成进一步提供了依据．

我们认为，在近红外飞秒激光强度低于宏观破坏阈值时，纯石英玻璃中SiE’

心的形成主要是由于超短脉冲激光引起的微区激光能量沉积和激子自陷引起的，

属于玻璃网络的本征结构改变．

4．2光致玻璃显微晶化

4．2．1简介

众所周知，含有贵金属光敏离子如：Ag+，Au+和敏化离子Ce3+的玻璃，在

紫外光照射并在转变温度处理后，会出现晶化现象。但这种晶化是玻璃表面附近

整个照射区域的晶化，想在表面下形成点晶化是不可能的。但使用飞秒激光，由

于照射点的强光强引起的多光子反应，可以在玻璃内部有选择的产生点晶化而不

引起其它地方，如表面产生晶化‘6’71。Y．Kondo等人M1用630mn的非共振波长

的飞秒激光照射含Ag+和Ce3+的光敏玻璃，在热处理后，产生了约10um的点晶

化。点晶化的形成，是由于飞秒激光照射引起了多光子反应，产生了自由电子，
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自由电子被Ag+吸收形成Ag。在热处理中Ag便充当了晶核剂引起了晶化。

玻璃的显微晶化，可以应用于三维光子晶体的制备中。光子晶体是

Yablonovitch等人‘8’于1987年提出来的新概念。这种光子晶体材料，其介电常数

在空间中呈周期性的排列，导致在其中传播的光波的色散曲线呈带状结构，带与

带之间有可能会出现类似于半导体禁带的“光子禁带”(photonicbandgap)。频率

落在禁带中的光于是被严格禁止传播的。所以由光子晶体做成的器件可以如人所

愿地控制光子的流动，就象半导体中的电子一样。光子晶体的应用四‘101)使得由

光子代替电子应用于信息产业向前迈进了可喜的一步。

当玻璃中同时有光敏、热敏组合及成核因子时，在一定的光能和热能作用下

将可能会产生敏化、析品及密度等一系列物理和化学变化，如果有目的地控制光、

热处理工艺参数，贝i"-J以得到所要求的表面微小光学元件⋯，12’。例如，采用深紫

外激光照射掺锗的玻璃光纤造成了永久性折射率改变，选择一定合适的曝光条件

下，成功制作了光纤布喇格光栅“”。Sato“21等人发现利用波长为1064nm的Nd：

YAG激光器照射BaO一跏：q—TeO：系玻璃后，经过热处理在该玻璃结构中产生

了sm：扎。0j 5微晶相。Fujiwara等人“21利用波长为308nm的Xecl准分子激光器照

射K：0一Nb：05一TeO：系玻璃成功地制作了周期性的纳米微晶结构。另外，对于

制作光存储、光丌关等光子器件，光敏玻璃也显示了其优异的性能。光致晶化作

用被普遍认为是造成玻璃结构改变的原因。折射率变化随激光辐照强度和时间的

改变而改变，最终趋向饱和值。然而辐照强度和时间的增加会引起结构改变的区

域增大，因而降低了空间分辨率。再者，高强度激光辐照会导致内部网络结构的

不规则变化，因而造成光散射。因此，同时获得高空间分辨率和折射率改变将是

制作光子器件的需要解决的重要问题⋯1。

用皮秒或飞秒激光对玻璃材料进行处理和加工因其对材料结构的改变具有良

好的空间选择性也已经引起了广泛的关注⋯。"。当用飞秒激光加工透明介质材料

时，由于多光子电离，加工过程不受材料本身的线性吸收系数的影响，同时，对

材料表面或内部的缺陷不敏感。因此，将光敏材料和飞秒激光技术相结合被认为

是一种非常有前景的制作光子器件的方法“刀。本小结报道了采用高温熔融法制备

银掺杂的锂铝硅酸盐微晶玻璃，以及在较低能量的飞秒激光照射及随后的热处理



超知激光脉冲0透l埘介质村1互作用

作用下的析晶现象并对其做了形成机制的分析和探讨。

4．2．2实验

实验所采用的玻璃组分摩尔分数为：o．1％Agcl、O，02％CE02的

Li20一A120，一致D2系玻璃，加入少量Na20以保证得到氧化气氛，使银在熔制过

程中始终保持离子状态，否则玻璃因金属银游离而着色。另加入少量Ti20和Zr02

用作晶体成核诱导剂。混合原料在研钵中研磨，使其充分均匀混合，在1400"0下将

原料逐次加入石英坩锅中，用硅碳棒电炉进行加热至1450．c。熔制时间为4h，其

间用铂金液浆按指定的转速进行搅拌。然后将浇注的玻璃放置在退火炉中。调节

温度至5004C,rF_涧t 2h，最后以20。C／h的降温速度冷却至室温。选择无气泡、无条纹

部分样品加工成20mmX20ramX2mm的薄片，双面抛光，光洁度为III级。实验

使用的飞秒激光系统、光束聚集系统和三维移动平台如图4--2所示。其中飞秒

激光参量为波长800nm，脉宽150fs，重复频率为tkHz，平均功率为5roW。光束

聚集系统是长工作距离显微物镜(工作距离13mm，数值孔径0．55NA，放大倍数：

50)，用来聚焦光束至玻璃样品的指定位置。计算机控制的三维移动平台用于精确

控制玻璃样品在X、Y、Z上的位置，x方向精度为lOOnnl，步，Y方向为125nm／

步，Z方向为7nm／步。

幽4—2：《秒激光脉冲照射光敏玻璃实验装簧

利用衰减器调节激光功率至loo¨w’用显微镜物镜NA为O．55的镜头将激光

光束聚焦到距离玻璃样品表面0．5nun的位置，通过计算机控制三维移动平台在玻

嘀内部扫描6ramx6mm大小区域。通过显微镜观察，玻璃结构没有明显变化。
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然后将照射后的样品放置在退火炉中进行热处理。温度调节至450"t2左右，使玻

璃样品中晶体成核，恒温1h后升温至650V，使成核后的晶体生长。从退火炉取出。

将其置于光学显微镜下观察并进行x射线衍射分析测试。

实验所用的光学显微镜为R本奥林巴士51X1]研究型显微镜，最小分辨率为

200rim。x衍射分析测试采用日本理学公司的D／MAX一3C X射线衍射仪，靶材为Cu

靶，电压为35kV,电流为40mA，用两片<111>切割的锗片衍射出波长1．5406nrn的

单色x射线，运行方式为连续扫描，扫描速度为16。／min。

幽4—3光热作用致折射率改变过狴
(1)光致电离作熘(2)锻离子还原

(3)在450‘C下．锻原子聚集成核

(4)在650'(2‘F·Li20·A1203·3Si02微品生陡。

当使用飞秒激光照射玻璃样品时，出于脉冲能量较低，未达到光致损伤阅值，

因而玻璃结构没有明显变化。再经过热处理后玻璃结构中出现结晶现象，色泽乳

白，N体-N4、，大约10／∞2，里四边型或六边垂，如图4--4所示。
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对其作X射线衍射分析，发现当20分别等于】9，66。，25．26。，48，28。，56．44

。时，出现衍射峰。其中当20--25，26。时，衍射强度最高。参照图4—5所示。

对照粉末衍射卡(PDF卡)，确定结晶成份为Li，0-Al：0，·3Si02。

4．2．3实验结果与分析

光敏玻璃在激光辐照后进行热处理产生的析晶现象可以解释如下：如图4—3

所示。首先，玻璃样品在飞秒激光的照射下导致ce3+释放一个电子本身变成ce4+，

然后这个电子被Ag+捕获，由于Ar在常念下的高度不稳定，在接受一个电子后，

还原成中性Ag原子，飞秒激光导致的多光子吸收和超连续谱对这一变化起了重

要作用[311 o开始这一过程在肉跟观察下没有明显的颜色变化，2min后在高倍光学

显微镜下观察，发现玻璃样品颜色变深，成浅灰色，说明Ag+已经被还原成Ag

原予。因为晶体的形成包括成核与晶体长大两个步骤，所以随后的热处理也包括

两个过程。热处理时，玻璃中先后发生分相，晶核生长，晶体生长，二次结晶生

长等过程。由于热处理，高度分散的中性Ag原子在Tl=450'cn寸紧密聚集在一起

形成晶核。将此时的玻璃样品从退火炉取出，冷却后在高倍的光学显微镜下观察，

发现激光照射部分颜色成灰黑色，说明Ag原子已经紧密聚集形成晶核。随着温

度的增加，当温度至T2=650"C时，微晶．丌始生长。最终形成Li：0·4，203·3-豁D2多

晶结构。色泽乳白，属六方品系。在显微镜下观察呈四边型或六边形。它是一种

介于∥一锂霞石(Li20·A1203·2Si02)和∥一锂辉石(Li20·A1203 t4Si02)之间

的固溶体。折射率在1．52～1．55之间。

图4--4：PTR玻璃经光照利热处理后在光学显

微镜下观察到的Li：0．一，，q．3sio：晶体。
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图4—5：x射线衍射图样(A)为照射后(B)为照射前

卢一石英的晶体是由大量的硅氧四面体连接成的六角螺旋结构。而p一石英中

的si4+离子有规则地用Li+和A13+离子取代时，便生成具有不同成份和性质的口一

石英固溶体。此时，AlH位于si4+的格点位置，而Li+填充于m”附近的构架空隙

中而使电性中和。其中比较稳定的成份是半数的si4+离子被取代，即生成∥一锂

霞石(Li20．Al：03．2Si02)。如果Zr02 的含量较少，则析出的∥一石英晶体很

容易转变为膨胀系数较大的芦一锂辉石(Li：0·A1203·4Si02)。∥一锂霞石和卢一石

英之间可形成一系歹Ⅱ连续的固溶体，因为它们具有同样的六角螺旋结构。卢一石

英固溶体可以从Li：0一爿，：03一SiO：系玻璃中以微晶状态析出，这样得到的微晶玻

璃含有口一石英固溶体和残余玻璃相。前者的负膨胀和后者的正膨胀相抵消，就

成为膨胀系数接近于零的微晶玻璃。

同时，光敏微晶玻璃相密度变化对于其形成几何光学特征具有重要的实际意

义。如果光敏微晶相的容积分数足够大，而且有比原始均匀玻璃更大的密度，则

当热处理温度高于玻璃软化温度时，曝光区将变得致密，出于微晶相的应力作用，

挤压软化念的未曝光区表面上升，并因表面张力变化产生几何图形的变化，从而

形成一定的凡何图形表露““。

进一步研究表明光予与物质相互作用时，除产生致密化效应外，还会产生热

膨胀效应。由致密化效应引起的折射率的变化为正，而由热膨胀引起的玻璃折射

率的变化为受。另外，在当光与玻璃相互作用过程中，不仅仅因产生的热面使玻

蔓瀚一

A

B

—

j．日．鲁口鼍一凸∞x
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璃体积膨胀。玻璃还因其内部载流予状态的变化而产生膨胀效应n9删。如：在硫

族玻璃中，有些玻璃的结构类似于层状结构，通过具有其带隙自&量的光辐照后，

玻璃中的空穴与电子都处于激发状态，但空穴比电子具有更高的机动性。由于空

穴的扩散移动，使负电荷在玻璃的局部出现累积，造成玻璃层状结构之间的静电

排斥力，引起了玻璃体积的膨胀，从而影响玻璃的折射率。进一步的机制有待探

讨。

4．3超连续谱

超连续谱(supercontinuum，简称为sc)是～种复杂的非线性光学现象，它在

很多领域都有很高的应用价值，引起人们极大的研究兴趣．超连续谱的产生主要

有两种方法，一是压缩超短光脉冲得到宽的频谱，另外就是利用器件的非线性展

宽脉冲的频谱．产生超连续谱的介质要求具有高的非线性系数和适当的色散条件，

白光连续谱是最容易观察到的非线性现象，如果把超短脉冲激光聚焦到10坦～

10'4W／cm2的强度，在熔融石英，水等透明介质中，激光脉冲会变成自光，其光谱

范围从紫外300nm到红外2000nm的范围。

4．3．1实验

实验采用平均功率为lOmW，脉宽为150fs的激光脉冲用60mm长焦距透锐聚焦到

2mm的熔融石英片上，通过控制中性密度衰减片来改变激光能量，由于光谱在空间

分柿不均匀，我们用光谱仪探测散射光来获取光谱，由于800nm光强度较大，在光

谱仪探头前面加入了一个800nm宽带反射镜，因此光谱在700～800nm之间很弱。我

们主要是分析短波长的成分，评估熔融石英玻璃对短波长超连续谱的吸收。

实验结果如图4--6所示，A，B的峰值功率密度分别为1013Wlcm2，10|4W／‘)m2

的不同能量的飞秒激光脉冲在熔融石英玻璃内部产生的超连续谱光谱。当功率较

低时(10bW／cm2)，出现了超连续谱．不同频率的光谱呈坏状分开。当功率达到

熔融石英微爆阈值时，焦点处熔融石英出现明显的结构变化，光斑出现分裂，此

时，紫光频率成分增加。
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wavelength／rim

图4—6不同能量的飞秒激光脉冲在熔融石英玻璃内部产生的超连续谱，

A和B峰值功率密度分别为1013W／cm2， 10HW／cm2。

4．3．2实验结果与分析

超连续谱的产生是一个含有光信号的时问和空间光束特征的复杂过程，其主

要机理是由于折射率和强度有关引起的自相位调制，但也包括其他的非线性效应，

如参量混频、喇曼散射；其证据来源于自光超连续光谱的光谱分布不对称和自陡

化。因为自相位调制产生的光谱展宽是沿中心波长对称的，而且强度单调减小。

我们测量了800hm飞秒激光脉冲在熔融石英玻璃内部产生的超连续谱，在不

同的强度超连续光谱成分有相当大的差异，如图4--6所示。超连续光谱具有下面

一些明显的特征，1)对同一种材判，光谱宽度随入射功率的增加而加宽，但有一

个最大值，这个最大值取决于利料的带宽。2)超连续谱激发满足能量守恒·但光

束质量会产生明显的改变。3)超连续光谱光斑会出现分层，呈现锥形发射，各部

分的频率不完全相同，边沿频率高于中心频率。4)等离子体细丝之间会产生杨氏

干涉，形成类似频率梳的干涉条纹。

为了解释这些现象，前入已经做了非常多的工作，和用各种模型成功的解释

了上面提到的现象。但这些结果并不能对超连续光谱产生给出令人信服的解释。

最初。人们都把注意力集中在自相位调制和自聚焦上，更多一点，考虑到群速色

散和参量过程。但是这些简单的模型并不能解释超连续光谱的各种现象。进一步

的实验研究表明超连续谱与等离子体成丝是密切相关的。例如I．Golub呓”用等离

子体的契伦科夫(Pavel Cerenkov)辐射解释超连续光谱的锥形发射，因为瑟伦科

57

哥g宣∞c旦u|



箱觚激光脉冲’j透叫介质相互作用

夫辐射是与角度相关的，从图4～6可以看出，锥形发射的波长都在800hm以下，

因此契伦科夫辐射的解释在这个角度是和实验结果一致的。但契伦科夫发射有两

个苛刻的条件：离子在介质中的速度大于光在介质中的速度以及离子运动是匀速

的。而且，等离子体发光波长主要集中在300～600hm范围，而红光成分不能用等

离子体发光来解释‘2甜。

K．Cook等∞1发现了飞秒激光在水中产生的超连续光斑形成彩色的条纹，类似频

率梳的干涉条纹，他们假设等离子体细丝为光源，两个光源发生杨氏干涉后的条

纹间距和观察到的条纹间距一致，模型成功解释了所观察到的现象。既然超连续

谱与等离子体成丝紧密相关，超连续光谱光斑的形变和歪曲也可以有等离子体成

丝来解释。

因飞秒激光焦点附近的能量密度很高，在极短的时间内将巨大的能量注入到

玻璃内部激光焦点附近，激光与物质问产生复杂的非线性相互作用124-251如自

聚焦、多光予吸收和激光的自相位调制引发的白光的单光子或多光子吸收，诱导

出玻璃的各种各样的微结构变化．根据激光的能量密度、脉冲频率等条件的变化，

诱导出的微结构大致可分为四种类型t261；(a)由于色心的形成和光活性离子(稀土

离子、过渡金属离子以及金、银等重会属离子)的氧化还原所引起的着色； (b)

缺陷的形成和局域致密引起的折射率的变化；(C)熔融和激光冲击波所引起的微小

孔隙；(d)光学击穿所引起的微裂纹．在许多情形，诱导的结构是复合型的，具有

一定的空间分布．例如，在形成微裂纹的同时，在其边缘诱发色心等缺陷．
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第五章总结与展望

高功率飞秒脉冲激光的发展，使得利用相对较小的台式激光设备来获得瞬间

高功率成为可能，加上再利用透镜，就能将飞秒激光脉冲会聚于很小的一点，从

而在会聚点获得很高的光场强度。各种材料，例如半导体、金属、介电材料等，

在这种高功率密度激光脉冲的作用下，将产生许多新的变化。另外，飞秒激光加

工同益显示出其独特性和优越性，飞秒激光加工不仅能够获得常规长脉冲无法比

拟的高精度和低损伤，而且有越来越多的新奇独特应用被发现。目前国内外在飞秒

激光加工这一领域获得了很大进展。

结论

本文针对这一领域中的一些问题进行了讨论，特别是对飞秒激光脉冲与透明

介质非线性相互作用进行了初步的研究。

1分别使用脉冲宽度为ps和fs量级，波长为800nm，重复频率lkHz的激光

脉冲。在熔融石英中形成了单发脉冲导致的损伤位点阵列。并对单个损伤位点，

使用光学显微镜和图像传感器对其形态进行了观测。分析了激光照射后沿入射光

方向将出现分立的损伤结构原因。另外，发现透明介质的材料损伤阈值与聚焦条

件有关系，随着数值孔径的增加，阈值能量逐渐减小。

2使用不同脉冲宽度的激光照射白宝石晶体。得到不同的损伤形态。白宝石

在ns激光脉冲作用下形成的典型的“米”字形结构，这与自宝石晶体结构相对应。

用0．55数值孔径的物镜聚焦lgJ的2．1ps激光脉冲到晶体内部产生的“十”字

形损伤。170nJ的fs激光脉冲聚焦到白宝石内部时，出现的“一”字形结构a损

伤外型与偏振方向无关，显然不同脉宽的激光照射晶体产生不同的热效应。

3近红外飞秒激光在石英玻璃照射后诱导产生色心，分析认为，在近红外飞

秒激光强度低于宏观破坏阂值时，纯石英玻璃中SiE’心的形成主要是出于超短

脉冲激光引起的焦点区域激光能量沉积和激予自陷引起的，属于玻璃网络的本征

结构改变。

4采用高温熔融法制备了银掺杂的锉铝硅酸盐微晶玻璃。经近红外飞秒激光

照射和热处理后，通过显微镜观察及x射线衍射分析，发现玻璃内部形成以银原
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子为晶核的Li：0-A120，·3SiO：多晶结构微晶，晶体细小，呈乳白色，为六方晶系。

呈现空间取向分布结构。飞秒激光照射部位玻璃折射率发生明显变化，出现析晶；

未照射部位折射率无明显变化，仍为玻璃体。

展望

随着超短脉冲激光技术的发展，激光脉冲的宽度在不断地缩短、激光强度不

断提高，其与各种物质之间新的非线性相互作用现象也不断地被发现，超短脉冲

激光在进一步地扩展其应用领域。关于飞秒激光与物质相互作用的研究还有许多

悬而未决的问题。有待进一步的研究和探索。

l在飞秒脉冲激光与透明物质间的非线性相互作用中存在着许多复杂的影响

因素。电离机理还不是很清楚，由于非线性电离导致的飞秒脉冲激光在透明介质

中的能量沉积，飞秒脉冲在介质中的自聚焦，等离子散焦，飞秒激光脉冲在介质

中的像差，以及电子与晶格之削的热传递等相互关系的动力学过程仍不清楚a

2飞秒激光由于其独特的加工优势得到了人们广泛的关注，利用飞秒激光在

对金属、玻璃、会刚石、各种聚合物、陶瓷等材料进行微加工制作微光子器件，

进行了深入广泛的研究，得到一些结果，但真币走向实用化还有一段距离·飞秒

激光微加工的工艺研究成为研究的方向。

3材料科学与激光技术的发展将促进飞秒激光微加工技术的发展，利用透明

介质材料在高功率飞秒激光作用下的结构凋整，从而形成制备新材料也是一种新

思路。随着激光脉冲宽度的进·一步变小，阿秒时代的来临，超短脉冲与物质的相

互作用必然出现询：多新的现象。
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