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研究了不同剂量的 60 kW高功率脉冲电子束辐照对高纯熔石英玻璃的微观结构、光学性能和激光损伤特
性的影响规律. 光学显微图像表明, 辐照后熔石英样品由于热效应导致表面破裂, 裂纹密度和尺寸随辐照剂
量增加而增大, 采用原子力显微镜分析表面裂纹的微观形貌, 裂纹宽度约 1 µm, 同时样品表面分布着大量尺
寸约 0.1—1 µm的碎片颗粒. 吸收光谱测试表明, 所有样品均在 394 nm处出现微弱的吸收峰, 吸收强度随着
电子束辐照剂量增大呈现先增加后减小的趋势. 荧光光谱测试发现辐照前后样品均有 3个荧光带, 分别位于
460, 494和 520 nm, 荧光强度随辐照剂量的变化趋势与吸收光谱一致. 利用 355 nm激光研究了不同剂量电
子束辐照对熔石英激光损伤阈值的影响, 结果表明熔石英的损伤阈值随着辐照剂量的增加而降低. 在剂量较
低时, 导致熔石英激光损伤阈值下降的原因主要是色心缺陷; 剂量较高时, 导致损伤阈值降低的原因主要是样
品表面产生的大量微裂纹和碎片颗粒对激光的调制和吸收.

关键词: 熔石英, 电子束辐照, 色心, 激光损伤阈值
PACS: 61.80.Fe, 61.43.Fs, 61.72.jn DOI: 10.7498/aps.63.246103

1 引 言

熔石英 (SiO2)作为一种宽禁带 (8.9 eV)绝缘
体, 在紫外 -可见光区具有优良的透过率, 常被用于
制作光学窗口材料, 尤其是一些极端条件下的大
型光学系统中作为光学组件, 如, 熔石英在国际热
核实验反应堆 (ITER)诊断与远程处理系统中作为
光学组件 (窗口、透镜、光纤)的首选材料之一 [1−3];
在高功率固体激光驱动惯性约束聚变 (ICF)系统
中, 熔石英也是应用最普遍的光学材料, 用于制作
光栅、透镜、屏蔽片等 [4]. 在这些核聚变系统中, 光
学材料将受到多种强瞬发辐射源的照射, 包括离子

束 [5−7]、中子束 [8,9]、X射线 [10]、γ射线 [11−13]、电子

束 [14−16]以及激光束 [17−20]. 因此, 光学材料的辐
照损伤不可避免, 其微观结构、光学、力学性能均会
发生不同程度的变化. 研究光学材料的辐照损伤及
性能演变对于材料的运行环境和安全使用具有重

要的指导意义.
SiO2的辐照研究主要集中在缺陷以及与

缺陷相关的结构、色心和光谱, Skuja等 [21] 和

Griscom[22]分别进行了综述. 关于电子束辐照氧
化硅的光学性能变化也有相关研究 [14−16,23], 如,
Fitting等 [14]通过研究发现, 在电子束剂量范围为
0.01—0.1 C·cm−2 (0.625—6.25 × 1017 e·cm−2)时,
中心位于 520 nm (2.4 eV) 和 460 nm (2.7 eV)的阴

∗ 国家自然科学基金 (批准号: 61178018)和中央高校基本科研业务费 (批准号: ZYGX2012J057)资助的课题.
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极发光带在 90 K条件下会随着辐照剂量的增加而
减小并趋于饱和, 而位于 645 nm (1.9 eV)的阴极
发光带在室温条件下随着辐照剂量的增加而增加

逐渐趋于饱和. Amico等 [15]通过对比研究合成氧

化硅和不同剂量电子束辐照氧化硅的氧空位缺陷

([Si-ODC(II)])发光, 结果表明, 随着辐照剂量的增
加, 发光谱带呈现非均匀加宽. Nuccio 等 [16]利用

γ射线和电子束辐照研究了不同类型的熔石英辐

照产生的氧空位缺陷, 该缺陷发光中心位于 4.4 eV
处, 产生缺陷的效率与辐照剂量和剂量率有关, 而
与辐照种类无关. Sergeev等 [18,19]对KrF (5.0 eV)
和ArF (6.4 eV)的准分子激光器辐照不同类型的高
纯SiO2的光学吸收光谱进行了报道. 目前虽然对
SiO2的电子束辐照和激光辐照效应报道较多, 但是
有关电子束辐照对SiO2的激光损伤特性的影响尚

未见报道. 本文研究了不同剂量的电子束辐照对
SiO2 样品的光学性能和激光损伤特性的影响, 采
用紫外 -可见分光光度计 (UV-vis)、荧光分光光度
计 (PL)、原子力显微镜 (AFM)、光学显微镜 (OM)
等对辐照前后的样品进行表征, 研究其微观结构、
光学性质和激光损伤特性的变化规律.

2 实 验

选择高纯度、双面抛光的石英玻璃作为实验材

料. 实验样品的尺寸为 30 mm × 30 mm × 4 mm.
该电子束辐照实验是在核工业西南物理研究院的

EMS-60 型电子束装置上完成 [24]. 实验采用扫描
方式进行电子束辐照, 电子束能量为120 keV, 最大
功率密度为 2 × 106 W·cm−2, 脉冲频率为 10 kHz,
扫描速度约为20 m·s−1, 束斑半径约为1 mm, 辐照
区域尺寸为 10 mm×10 mm. 为了研究不同辐照剂
量对实验的影响, 将实验样品分为 5组, 1# 是作为
参比的原始样品, 2#—5# 样品的名义辐照剂量分
别为5×1015, 1×1016, 1×1017和1.6×1017 e·cm−2.
辐照过程中4# 和 5# 样品表面观察到明显的电火
花现象, 辐照后的 4# 和 5# 样品表面可以清晰地
观察到有微裂纹出现. 当5# 样品的辐照剂量增加
至1.6× 1017 e·cm−2时伴随有比4# 样品更加强烈
的电火花出现, 为避免样品过度损坏而无法分析,
因此不再增加辐照剂量. 根据计算得出电子束入射
深度大约为0.1 mm.

采用Nikon ECLIPSE-E600型光学显微镜观
察辐照前后样品表面形貌的变化情况; PSIA XE-
100型原子力显微镜测量辐照后样品表面产生的
微裂纹形貌和尺寸; SHIMADZU UV-2550 型紫
外可见分光光度计和RF-5310PC型荧光分光光度
计分别测试样品的吸收光谱和光致发光谱. 采用
Nd : YAG脉冲激光器对辐照前后的样品进行激
光损伤阈值测试, 所用激光波长为 355 nm, 脉冲
宽度为 6.3 ns. 采用Spiricon光斑品质分析仪测得
1/e2光斑面积为 0.3 mm2, 束斑为高斯分布. 损伤
测试方法采用R : 1 (即等比例增加的激光能量脉
冲以相同的时间间隔在测试元件同一点上辐照多

次)[25], 每个样品测试 20个损伤点, 去除偏差较大
的5个点, 剩余的 15个点作为计算损伤阈值平均值
的样本点.

3 结果与讨论

3.1 光学显微镜表征结果

(a)

100 mm 100 mm

(b)

图 1 (网刊彩色)不同剂量的电子束辐照 SiO2的光学显

微镜图像 (a) 4# 样品的辐照剂量为 1 × 1017 e·cm−2;
(b) 5# 样品的辐照剂量为 1.6× 1017 e·cm−2

为了解样品表面的损伤裂纹随电子束辐照

剂量的演变过程, 对辐照前后的样品进行光学
显微表征. 实验结果表明, 当辐照剂量较小时,
5 × 1015 e·cm−2 (2#)和 1 × 1016 e·cm−2 (3#)的
样品表面与参比样品 (1#)比较没有明显的变化,
但随着辐照剂量增加, 样品表面开始出现裂纹.
图 1是SiO2经过剂量为 1 × 1017 e·cm−2 (4#)和
1.6 × 1017 e·cm−2 (5#)的电子束辐照后的光学显
微镜图. 从图 1 (a)中可以清晰地看到, 经过电子束
辐照后SiO2表面呈现出微小损伤裂痕, 图 1 (b)表
明高剂量电子束辐照后的SiO2表面产生的裂痕宽

度和深度增大, 同时四周伴随有大量的根须状微裂
纹. 实验结果表明, 当电子束辐照剂量超过一定值
后, 熔石英样品表面将产生损伤裂纹, 随着剂量的
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增加, 裂纹的密度和尺寸增加. 这说明电子束辐照
导致样品表面温度剧增, 因样品厚度为4 mm, 而电
子束入射深度仅为 0.1 mm, 由此产生的温差导致
样品表面破裂. 这是因为当电子束辐照熔石英表
面时, 发生能量和电荷沉积, 而该电子束的功率密
度非常高 (可达 2 MW·cm−2), 因此可以在极短的
时间内与熔石英表面作用, 并在表面一定深度范围
内产生很高的压力梯度和温度梯度, 在表面层中形
成很高的热应力, 从而导致微裂纹的出现. Wang
等 [26]也观察到脉冲强电流电子束辐照钠钙玻璃

(soda lime glass)后表面产生了大量的裂纹, 他们
认为辐照引起的键断裂和热应力导致了表面辐照

层中裂纹的出现, 而另一些裂纹是由于电子能量损
失引起的键断裂或热应力而导致的裂纹前缘和表

面缺陷相互作用的结果.

3.2 原子力显微镜表征结果

根据光学显微镜结果, 利用原子力显微镜观
察了辐照后样品表面裂纹的微观结构. 图 2是剂

量为 1 × 1017 e·cm−2的电子束辐照SiO2原子力显

微镜图像. 从图中可以清晰地看到SiO2表面的

微裂纹形貌, 裂纹呈交叉网络状, 宽度约 1 µm,
表面均方根粗糙度 (Rq)高达 152.6 nm, 同时样品
表面出现了大量尺寸不等的颗粒物, 尺寸范围
为 0.1—1 µm, 这是样品表面破裂时喷溅到表面
的裂纹碎片. 此外, 实验过程中观察到在高剂量
(> 1× 1017 e·cm−2)电子束辐照条件下有明显的电
火花现象, 表明了高剂量电子束辐照后的熔石英表
面因电荷积累过多而产生放电, 能量沉积在熔石英
表面区域致使辐照区域温度骤升, 辐照表层和样品
其他区域之间形成极大的温差, 产生较大热应力,
因此导致微裂纹的出现; 同时裂纹破裂时碎片喷溅
到了表面, 而裂纹和碎片的出现使得表面的粗糙度
大大增加.

3.3 紫外 -可见光谱

为了研究辐照前后样品的光学性能的变化情

况, 对样品进行吸收和荧光光谱测试. 图 3是经过

不同剂量的电子束辐照前后的吸收光谱. 从图中可
以观察到吸收中心位于394 nm (3.15 eV)处的微弱
的蓝色吸收带. 该吸收带的产生来源于SiO2材料

的S0 →T1跃迁过程
[27,28]: 氧空位缺陷 (= Si • •或

ODC (II))从基态 (S0) 跃迁到激发态 (T1). 在Ge
和Sn掺杂的SiO2中也观察到了相同的吸收带

[28],
该吸收带是由一系列具有相似光学性能、同结构的

等电子缺陷组成. 实验结果表明, 经过电子束辐
照后的SiO2最初随着辐照剂量的增加, 394 nm处
的吸收逐渐增强, 但剂量进一步增加, 吸收反而减
弱. 这是由于经过电子束辐照后的SiO2 产生大量

的色心, 随着剂量的增加, 产生的色心越多, 从而使
SiO2 的吸收增强. 但是随着辐照剂量 (辐照时间)
增加样品温度逐渐升高, 而色心缺陷一般对温度较
为敏感, 在较高温度下会发生色心消失或转型, 从
而影响光谱性能. 温度升高相当于对SiO2样品进

行了退火处理, 色心的产生和湮灭两个过程相互竞
争, 从而使吸收强度降低. 该实验中当电子束辐照
剂量增加到 1.6 × 1017 e·cm−2时, 色心产生速率和
湮灭速率相当, 因此样品的吸收曲线恢复到原始样
品. 由于惯性约束聚变装置中熔石英材料通常被
用作三倍频元件, 因此辐照样品对于三倍频激光的
透过率非常重要. 插图中给出了辐照前后样品在
355 nm的透过率数据, 电子束辐照后SiO2样品的

透过率随剂量增加, 呈现出先减小后增加的趋势.
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图 2 (网刊彩色)剂量为 1× 1017 e·cm−2的电子束辐照

SiO2原子力显微镜图像

3.4 荧光光谱

通过比较不同剂量电子束辐照前后样品的

荧光光谱来探究电子束辐照对熔石英材料微观

缺陷的影响. 图 4是不同剂量电子束辐照前后

SiO2的光致发光谱, 激发波长为 390 nm. 从图中
可以清晰地观察到所有样品均有 3个发光带, 它
们的发光中心分别位于 460 nm (2.7 eV), 494 nm
(2.5 eV)和 520 nm (2.4 eV). 其中, 460 nm的发光
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带来源于SiO2材料中的氧空位缺陷 (ODC (II)),这
与图 3的吸收峰394 nm相对应,都是硅悬挂键所导
致,即由T1 →S0的释光过程产生的

[29−31]. Fitting
等 [14]在SiO2的电子束辐照效应研究中也观察到

460和 520 nm的阴极发光. 目前对 494 nm荧光
峰的产生机理还不清楚, 有研究者认为 494 nm
荧光峰可能与氧空位缺陷有关 [32]. 而 520 nm
的发光带与 SiO2材料中杂质氢系列 (≡Si—H
和≡Si—OH)有关 [33]. 这是由于SiO2材料中除

了含有大量的结构缺陷外, 同时还含有一定量
的—OH,杂质氢半径小,极易与结构缺陷结合形成
与氢相关的缺陷, 从而导致520 nm的绿光带. 综合
图 4和图 3的结果可以看到, 电子束辐照并未在熔
石英样品中产生新的缺陷, 辐照前后样品的吸收曲
线和发光曲线类似, 不同剂量辐照导致的差别仅仅
是强度变化. 图 4中的荧光峰强度呈现先增加后减

小的规律, 该趋势与图 3的吸收光谱一致, 同样是
由于色心缺陷的产生和湮灭过程相互竞争导致的

强度变化.
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图 4 (网刊彩色)不同剂量电子束辐照 SiO2的光致发光

谱, 其中 λ和 I分别代表波长和强度

3.5 激光损伤

为了研究SiO2经电子束辐照后激光损伤特性

的变化情况, 采用波长为355 nm的Nd : YAG激光
器对不同剂量电子束辐照后的熔石英样品进行激

光损伤测试实验. 激光损伤阈值 (LIDT)测试采用
R-on-1的方式, 最后换算成 1 ns时对应的值. 设
定A为损伤前的最大能量密度, B为刚好损伤时

的能量密度, 则激光损伤阈值被定义为LIDT =

(A + B)/2, 误差被定义为Error = (B − A)/2, 其
中误差的损伤概率不超过 5%. 图 5是不同剂量电

子束辐照前后SiO2的激光损伤阈值分布. 从图中
可以得出, 当剂量较小时, 如图 5 (a)所示, 辐照前
后的阈值相差不太大; 当剂量逐渐增加, 如图 5 (b)
所示, 阈值的差值开始出现; 当剂量继续增加时, 如
图 5 (c)和图 5 (d)所示, 阈值的差值逐渐增大.为更
清楚地了解激光损伤阈值的变化趋势, 我们计算
了每组样品的LIDT平均值, 1#—5# 样品依次为
3.55, 3.50, 2.97, 2.65和 2.15 J·cm−2. 图 6是电子

束辐照剂量与LIDT平均值之间的关系. 结果表明,
熔石英的激光损伤阈值随着电子束辐照剂量的增

加而降低, 降低幅度分别为1.41%, 16.34%, 25.32%
和39.44%.

综合上述研究结果, 我们对激光损伤阈值的变
化和损伤机制进行分析. 从图 3和图 4可知, 在两
个较低剂量辐照时, 样品内部色心浓度增加, 导致
样品对 355 nm激光的吸收逐渐增强, 因此, 熔石英
样品的三倍频激光损伤阈值逐渐下降, 但此时下降
比例较小; 在两个较高剂量辐照时, 虽然此时表面
温升对样品进行了退火处理, 使得色心浓度减少,
样品对 355 nm激光的吸收减弱, 但是过高的表面
温升导致样品表面产生微裂纹, 并且随剂量增加,
裂纹密度和尺寸明显增大, 如图 1所示. 这是因为
当电子束辐照熔石英表面后, 能量沉积在熔石英表
面区域致使辐照区域温度骤升, 辐照表层和样品其
他区域之间形成极大的温差, 产生较大热应力, 因
此导致微裂纹的出现. 熔石英亚表面裂纹和缺陷
对于入射激光, 尤其是对 355 nm紫外激光的调制
是导致光学材料损伤阈值降低的主要因素. 前期
研究表明, 裂纹的中心区域聚集着很高的能量, 在
激光辐照过程中容易损伤, 而裂纹的深度越深, 对
入射光场的调制作用越明显 [34]. 此外, 电子束辐照
样品表面含有大量的碎片颗粒, 如图 2所示, 这些
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颗粒物对于 355 nm紫外激光有很强的吸收, 对激
光的调制很强 [35], 极易导致激光损伤 [36]. 因此, 此
时影响熔石英样品激光损伤阈值的主要因素不是

色心缺陷, 而是元件表面的破损裂纹和大量的碎片

颗粒, 这两种因素对于激光损伤阈值的影响远远高
于色心缺陷, 因而, 此时样品的激光损伤阈值大幅
降低.
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4 结 论

不同剂量电子束辐照 SiO2实验结果表明:
1)当辐照剂量较小时, 样品表面的形貌无明显
变化, 但随着辐照剂量的增加, SiO2的吸收逐渐增

强, 而激光损伤阈值逐渐减小, 这是由于经过电子
束辐照后的SiO2产生大量的色心, 随着剂量的增

加, 色心浓度增大, 从而导致SiO2的吸收增强和激

光损伤阈值降低, 但降低幅度较小; 2)当辐照剂量
较大时, 样品表面将产生大量损伤裂纹, 且裂纹的
密度和尺寸随着辐照剂量的增加而增加, 而SiO2

的吸收强度和激光损伤阈值随着剂量的增加而降

低, 吸收强度的降低是由于表面温升对样品进行了
退火处理, 使得色心浓度减少, 此时激光损伤阈值
的降低主要是由于样品表面因辐照产生的大量微

裂纹和碎片颗粒对激光的调制和吸收.
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Optical properties and laser damage performance of
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Abstract
A 60 kW electron beam is used to study the microstructure and optical property evolutions as well as laser induced

damage threshold of fused silica after irradiation at room temperature. Optical microscopic results indicate that cracks
appear at the surface of SiO2 after electron beam irradiation, owing to the thermal effect, and that the crack density
and size increase with increasing radiation dose. The morphology of the surface cracks is analyzed by using atomic force
microscope and the width of crack is about 1 µm. In addition, there are a large number of debris particles with sizes of
0.1–1 µm on the surface. From the optical absorption spectrum of each of all samples, a weak absorption peak at 394 nm
is observed and the absorbance increases at the beginning then decreases with increasing electron-radiation dose. Before
and after irradiation, three absorption bands at 460 nm, 496 nm and 520 nm are clearly observed and their intensities
first increase and then decrease, which is consistent with the results of absorption spectra. The effect of electron dose on
the laser induced damage threshold (LIDT) at 355 nm is investigated and the results indicate that the LIDT decreases
with increasing dose. At the lower electron doses, the color centers are responsible for the decrease of LIDT. However,
at the higher electron doses, the decrease of LIDT is due to the light modulation and absorption induced by microscale
cracks and debris particles at the surface of irradiated fused silica.

Keywords: fused silica, electron beam irradiation, color center, laser induced damage threshold
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