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摘 要 ：通过 光谱观察 ，考察 了激光诱 导铜 等离子体 的动力 学过程和 等离子体成 分 的时空行为．不 

同能量 的等 离子体粒 子 ，产 生 的机制 不 同，在 时空演 变过程 中显示 的行为不 同，它们 受背景 气氛 的 

影响也不 同． 
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1 引言 

利用高强度的脉冲激光对材料的烧蚀可以获得 

瞬变的高温等离子体[1]．激光诱 导等离子体(LIP) 

中含有丰富的处于不 同能量状态的荷电粒子和中性 

粒子 ，包括原 子 、分 子 、离 子 及 团 簇 等 ，因此 它还 

为原子 、分子、离子 、团簇等及相关研究提供了一 

个 良好场所．近几 年 ，脉 冲激 光烧 蚀 (PLA)技 术在 

薄膜沉积、表面处理、成分分析等方面得到了直接 

而成 功的应用．因此 ，对 于 LIP的研 究在 理论 和应 

用方 面都具有重要 意义． 

脉冲激光对材 料 的作 用和 烧蚀 、LIP的产 生 和 

演变涉及一系列复 杂 的过 程 ，极 大 地依 赖于各 种 激 

光参数和材料的光学和热学参数，还与所处背景密 

切相关[1 ]，激 光烧蚀 所 产 生 的粒 子在 其 中的经 历 

也十分复杂．尽 管 人们 对 PLA 和 LIP进行 了很 多 

研究 ，但是对 它们 的 了解 尚不 完 全 ，烧蚀 粒子 的 能 

量状态 、时 空 行 为 及 相 关 机 制 也 有 待 于 进 一 步 揭 

示 ． 

用光谱方法观察和分析 LIP的光发射是考察 

LIP和其 中发光粒 子 的非干 扰 、在位 的实 验研究 方 

法[3’43．我们 采用 空 间分 辨 和 空 间积 分 的 手段 ，对 

激光烧蚀铜靶产生的铜等离子体光谱及时空特性进 

行了观察，考察 了等离子体的产生和演变，了解 了 

不同能量状态 的等离子体 成分在 空间分 布和时 间演 

化方面 的若干行 为 ，并 探讨 了可 能 的产 生机 制 ，同 

时发现背景气体对不同能量状态的铜离子和铜原子 

的影响也不 尽相 同． 

2 实验 

实验装 置如 图 1所 示 ，XeC1准 分 子 脉 冲 激 光 

被聚焦后 沿法线方 向烧蚀 圆柱型 靶 的侧 面．靶材 料 

为高纯铜(纯度>99．9％)，铜靶的直径 22 mm、高 

度 2O mm，绕轴匀速 旋转．激 光波长 308 nm，脉冲 

宽度 15 ns，重复频 率 10 Hz，作用 于靶表面 的能量 

密度约 5]／cm ．实验在真空 (<10 Pa)和在一定 

气压(1—2O0 Pa)的流动氩气 中进行． 
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图 l 实验 装 置示 意 图 

光谱探测系统可以同时进行空间分辨和空间积 

分 的测量．由透 镜 L3、光 阑 D2和 单 色仪 M1构 成 

空 间分辨探测光路 ，通 过按 图中所示 方 向的扫 描可 

以探 测离 靶 面 不 同距 离 的 光谱 ，空 间分 辨 率 优 于 
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0．1 mm，由此得到反 映时空演 变 的 LIP光谱 ．透 镜 

L4和 L5将整个发光等离子体成像于单色仪 M2的 

入射缝 ，以空间积分方式观察等离子体光谱的时间 

变化．PMT1和 PMT2输 出的信 号还可 以用来 获得 

时间积分谱 ． 

3 实验结 果 

在激光脉冲的作用下 ，肉眼可见发光等离子体 

从靶表面喷出，其外形轮廓与背景气压有关．在真 

空 中 ，等离子体 自由膨 胀 ，形成 一 个边 界模 糊 的锥 

体；随着气压的升高，等离子体形状被压缩，边界 

逐渐 清晰 ，发光亮 度增 加 ；气 压超 过 100 Pa后 ，逐 

渐演变近似 为椭球体．在近靶 面约 1．5 mm 范 围 

内，等离子体呈明亮的白炽色． 

对等离子体光发射的分析显示 ，其光谱特征是 

在一连续谱上迭加着一系列光谱线．连续谱来源于 

热电子的韧致辐射和 电子一离子 的复合辐射[1]，分 

立光 谱经鉴别 主要 为 中性 的铜原 子谱和一 次 电离 的 

铜离子 谱 ．连 续 谱 主 要 局 限 于 靶 面 附 近 (< 1．5 

mm)，在激 光开始作用 于靶 面的几 个 ns内就 出现 ， 

在真空 中仅 持续约 100 ns左右 ，在 氩气 中持续 时间 

略长些．而 分立谱 的出现和持 续 时间 以及分 布 区域 

差别很大 ，有些几乎 和 连续 谱 同时 出现 ，持 续 时间 

小于 300 ns，主要 位 于近 靶 面 (< 3 mm)的较 小 区 

域 ；有些 出现较晚 ，持 续几微 秒 (在真 空 中)至几 十 

微秒 (在氩气 中)，且 延 展 较广 的空 间．图 2的空 间 

积分谱表示 了在真空 中连续谱 和几条分 立谱 的时 间 

特性． 

图 2 连续谱和几条典型分立谱的空间积分时间 

我们选取 25O一58O nm之间的一些特征谱线进 

行了仔细观察．这些谱线的空间分布和时间演化并 

不相 同 ，根 据 时 空 特 征 大致 上 可 以分 为 3组 ：(a) 

Cu(II)283．7 nm ；(b)Cu (I) 427．5和 465．1 

nm；(C)Cu (I)324．8，327．4，510．6，515．3和 

521．8 nm．在 时间上 ，a组 的离子 线 和 b组 的原 子 

线几乎和连续谱同时出现 ，它们的峰值强度分别出 

现在 90 ns和 100 ns之间 ，之后强度迅 速衰减 ，300 

ns以后难 以被 探测 到．c组 的原 子 线 出现 较 晚 (> 

100 ns)，可持续数微秒．在氩气 中，这种差别更 

大．例如当气压为 100 Pa时，a和 b两组谱线的持 

续 时 间不超 过 400 ns，而 c组 谱线 在 5O s以后 仍 

有一定 强度．为简 明起 见 ，本 文 以 Cu(I)427．5 nm 

线代 表 b组谱线 ，Cu(I)515．3 nm 线代 表 c组 谱 

线．真空中各组谱线的上述时间特性清晰地展示于 

图 2． 

利用空间分辨的光学飞行时间(OTOF)测量 ， 

我们进一 步观察 了上述 各谱线 的时空特 征．图 3 a， 

b和 C分别 为在 真空 中得 到 的 Cu(II)283．7，Cu 

(I)427．5和 Cu(I)515．3 nm 线 的 OTOF谱．可 

以看出，无论在时间上还是空间上 ，a和 b两组谱 

线极为相 似 ：它们 主要 分 布在靶 面 附近 ，持 续 时 间 

较短 ；在 距靶面 0．5—1 mm 处谱线最 强 ，此后随着 

距离 的增 大强 度急 剧减 弱 ，5 mm 以外就 不易 被探 

测 到．相 比之下 ，c组谱线 明显 不 同，它们的持续 时 

间长得 多 ，其强 度 在 距 靶 面 1 mm 处增 强 至最 大 ， 

此后随着距离的继续增大谱线的强度逐渐减弱而持 

续时间逐渐增长 ，但强度的变化并不像前两组谱线 

那 么剧 烈 ，其线形 呈现典型 的碰撞 膨胀 的发光 粒子 

光谱 特征 ，并且 延展至较广 范 围(> 15 mm)． 

一 个有趣的现象是 ，除了在离靶面一定距离处 

探测 时各谱线 的出现时 间有 所推迟 以外 ，可 以观察 

到氩气的存在对 c组谱线空间分布的影响和对其它 

两组谱 线 的影响截 然不 同．气 压 的增加 将加速 c组 

谱线 的强 度 随着 距 离 增 大 而 减 小 的趋 势．容 易 理 

解 ，此即反映 了背景气体的存在 限制 了 LIP的膨 

胀．然而对于 a和 b两组谱线 ，气压的增加却延缓 

谱线强 度 随 距 离增 大而 减 小 的 趋 势．例 如 ，在 4O 

Pa氩气 中 ，如 果 在 离 靶 面 5 mm 处 观 测 ，Cu(I) 

515．3 nm 的强 度 减 小 为它 最 大 值 (～ 1 mm 处)的 

4O ，在 10 mm 以远 就难 以被探 测到．而在真 空 中 

此谱线在离靶面 5 mm处强度仅减弱至 88 ，可延 

展至 15 mm 以外 ．同样 在 40 Pa氩 气 中离靶 面 5 

mm 处观察 ，Cu(II)283．7 nm 谱 线 的强度 减弱 至 

其最大值的 5 ，Cu(I)427．5 nm 谱线 减弱 至 

16 ．而 在真 空 中，离靶 面 5 mm 处 Cu(II)283．7 
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nm 谱线 的强度 减 弱至 1 以下 ，Cu(I)427．5 nm 

谱线 约为 1 9／6左右 ． 
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图 3 真空 中 Cu II 283．7 nm (a)，Cu I 427．5 nm (b)和 Cu I 

515．3 nm (c)谱线的 OTOF光谱 

4 讨论 

光谱的时空特 征 由发光 粒子 的激发 态辐射 寿命 

和牵涉的激发过程 所决定 ，还 与发光 粒子 的运 动有 

关．考虑到辐射寿命和激光脉宽远远小于各谱线的 

持续时间，可以推测 ，烧蚀产生的粒子在空 间运动 

过程中频繁地被激发，这些激发部分地补偿 了由于 

辐射而造成 的 粒 子 在 相 应 激发 态 能级 布居 数 的减 

少，使得 LIP光辐射持续较长时间． 

初始阶段(<100 ns)，除连续谱外，等离子体 

辐 射以 a和 b两组谱 线 占主 导地 位 ，且 局 限于 离靶 

面较近(<3 mm)的范 围内 ；C组 谱线 出现 较晚 ，在 

后阶段 (> 300 ns)则 成 为 等 离 子 体 辐 射 的主 要 成 

分 ，并延展至较 大 的空 间．这几 组谱 线 的 时空特 征 

反映了 LIP中相应发光粒子的时空行为，与粒子在 

空 间运动时激发 位置有 关 ．由此可知 ，这 是 一个 空 

间分 布不 均匀 、随时间瞬变 的等离子体 ． 

结合铜的能级可知 ，a和 b两组谱线来 自于较 

高能量 状态 (> 电离 能 7．724 eV)的铜 离 子 和铜原 

子的辐射跃迁，C组谱线则归因于铜原子始于较低 

激发态 (< 6．2 eV)的辐 射 跃 迁．于 是 我们 可 以得 

出，在初 始 阶段 ，等离 子体 中含有 大 量 的铜离 子和 

高激发态 铜原 子，它们 局 限 于距 靶 面较 近 (< 3 

mm)的范围 内；之后逐步演 变为 以低 能铜原 子为 主 

要成分 ，它们可以运动到较大的空间． 

激光 脉冲作用 于靶 面 的瞬 间 (几 个 ns内)致使 

靶面烧蚀形 成稠密 的铜蒸 汽 ，此铜蒸 汽通 过逆 韧致 

制过 程 吸 收 后 续 的 激 光 能 量 导 致 铜 蒸 汽 光 学 击 

穿[5 ]．烧蚀产生的大量热 电子与铜蒸汽中其它粒 

子 的碰撞也 可 以导致铜蒸 汽 碰撞 击穿n]．这些机 制 

的综合作用引发等离子体的即时形成 ，使之含有大 

量的铜离子和高激发态铜原子．热电子的碰撞作用 

可以持续一定的时间，因此在远大于辐射寿命的时 

间 内等离子体 中还 存在 这些 高 能铜 粒子 ，解 释 了 a 

和 b两组谱 线 的持续 时间远 大于辐 射寿命 现象．低 

激发态铜原子出现较晚 ，从 OTOF谱形可见它们的 

速度呈现 明显 的碰撞 膨胀 特征 ．因此 ，这些 低 能粒 

子主要不是 由烧蚀 和光学击 穿 产生 的．在 等离子 体 

膨胀 过程 中 ，热 电子 的温 度 和密度 不断 降低 ，一 定 

时间后不能再 电离铜原子或把它们激发 到高激发 

态 ，但还是有 能量把铜 原 子激 发到 较低 的能级 ．低 

能 电子碰撞应 是 产生 低激 发态 铜原 子 的主要机 制 ， 

这 种碰撞 可 以持 续 较 长 的 时 间 和延 展 到 较 大 的 空 

间． 

背景气体 的存 在将 限制 LIP的膨胀 ，图 3c所 

示发 光空 间 的 减 小 反 映 了这 一 限制．如 果气 压 较 

高 ，可以用冲击波模型描述口]．但是 当气压很低时 

(如本文 的工作气 压)，背 景气 体 的密度 相 当低 ，膨 

胀 等离子体 的前沿 不可能对背 景气体造成 足够 的压 

缩而形 成冲击波L8]，此 时冲击 波 模型 不再 适 合．烧 

蚀产物会与背景气体粒子碰撞 ，由于烧蚀产物具有 

很高的速度和动能，这种碰撞很容易导致烧蚀产物 

的激 发L8]．这可能是 在氩气 中谱线 持续 时 间延长 的 

原 因．目前 ，尚无 合适 的模 型合理 地解 释 LIP在低 

气 压 中的行为 ．前 面所 述 的氩 气对 3组 谱线 、也 即 

对不 同能量状态 粒子的不 同影 响 ，其原 因也 有待 进 

一 步探讨． 
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5 结论 

通过对 LIP发射光谱 时空特性的观察和分析， 

考察了这～非均匀瞬变等离子体的形成和在真空和 

低压氩气中的膨胀 ，研究了作为 LIP成分的不同能 

量状态的铜 离子和铜原子 的时空行 为．在初始 阶 

段 ，等离子体中含有大量的作为靶面烧蚀 、蒸汽击 

穿和高能热电子碰撞 的主要产物铜离子和高激发态 
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Abstract：By observing the optical emissions from copper plasma induced by laser ablation of fl copper 

target，the dynamics of the plasma and the temporal and spatial behaviors of the plasma species are exam— 

ined．The plasma is ignited from target ablation，evolves from the breakdown of the copper vapor to colli— 

sions between copper particles and energetic electrons． At the initial stage， the plasma contains large 

amount of copper ions and high—excited copper atoms，and then evolves to have low—energy copper atoms 

with its main composition． The copper particles with different energies are created by different mecha— 

nisms，and behaved differently in time and space． In low pressure argon background，the influence of the 

background gas on the copper particles at different energy states is found not to be the same． 
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