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提要 率文撮告r 1 4c．I 的 YAG激光啦能蕊密度下 (u．ZJ／cm2 300J／cnF)产生 

的 脞等 离 休踊的时|l{]}1】空州分辩光谱前测试鳍泉 详据此分析 了羽的形成和发展过 

程．给LjJ了u 能酌动力学模型致 CIII，CII和 C2的谴度和 数密度的 吨情况 
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、 前 言 

动力学模型 

激光诱导等离子体羽的研究长期以来都是研究激光与物质相互作用的重要课题 Jt】 

它在激光能量与材料耦合的应用中，例如．激光焊接、打孔、Ij口l：等起着重要作用 

近来，由于薄膜材料的研制 (以超导薄膜为代表的陶瓷薄膜)瞍其重罂应用价值．健 

得人们更加注意对等离子体羽的光谱分析 lal以确定形成薄膜的最佳条件 以前的研 

究大多是基于时间和空间位 的积分结果，尚未见到有同时包括时 和夺间分辨的 

光谱测量，藉助于时 ／空分辨光谱，我们可以清楚地 r解等离子体羽在激光瞰冲后 

不同时刻 、不同位 的向含 从而可以IE确把握它在产生和发展过程中柏堂化．世 

就是可以了解整个等离子体羽的动态过程， 

本文以石墨为研究对象，在 YAG激光束作用于靶面的不同的能流密度下 以 

lOns的快门速匿和 lOns的间隔，利用OMA(光学多通道分析仪)和在光谱仪25 宽 

的入口狭缝上加 0 5ram高的横向光栏获得 l『距靶面不同高度处和相对于激光脉冲后 

不同时刻的羽的发射光谱，从而为等离子体的形成和发展过程及不同粒子的速度和 

粒子数密度的分析提供 r依据 

二 、实验装置 

为了在真空中 (约 10一 mmHg)测量石墨蒸气羽的光谱，我们建立 了图 1所示的 

奉 l：作的实验部讣是在奖围 National Institute ofStandard8 and Techn。logo-(NIST)的实验窀完成的，NIST 

缘名为 National Bureau of standArdsfNBs) 

车文于 1993匀 2月5 H收到第 稿 1993斟 7月 7_1收到修改稿． 
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第 3}}l】 赵注荣等 ．激光诱导 鞋等离 r体制的时 ／卒分辨 谱的删培币̈分析 

一 套装苜． YAG激光器输出波长为 J．06 m的激光柬．脉宽 15ns．重复频率为 20Hz， 

通过石英透镜 Ll(，=20cm)把激光束聚焦 f固定在真空-{1转动支架上的石墨片 ：产 

生等离子体羽．让靶转动是为了减小激光作用后靶面产生的凹坑对激光功率密度及 

圈 l 囊驻 装 

F l Schem atic of experlrlaental~ rangem ent 

采用光学多通道分析仪 (OMA)来采集、记录等离于体羽发射光谱，由延时脉冲 

发生器和高压脉冲发生器控制电子快门开关时间以获得滞后于激光脉冲的时间分辨 

率，最短曝光时间为 10ns，间隔为 10ns，随滞后时间的延长问隔适当加大．用同时马 

达控制 f=lOcm的石英透镜 L。作 — 平面移动 (本文仅涉及 ：方向的光潜)从而在 

宽为 25}nn．高为 0,Smm的光谱仪入口狭缝处移动羽的成像位 ．获得空间分辨．该 

透镜与狭缝和羽的距离均为 2Ocm．这样羽与其像的比例为 1：1．整套装置都由一台 

实验室计算机控制、操作． 

三 、测量结果及分析 

图 2和图 3分别给出激光能流密度为 300J／cm 和 17J／cm 下得到的一系列光谱 

中取出的几组有代表性的石墨等离子体羽光谱． 

图4则为能流密度分别为 o．2J／cm。、0 3J／cm 和 0，4J／cm 得到的石墨蒸气羽连 

续发射谱．光谱范围为 330nm到 630nm，滞后时间从激光峰到达靶面为零时}{·算． 

每个谱图右上角的数字是最大的 OMA读数值，受图的限制未标出全部谱线，光谱 

结果是由 i00次脉冲信号平均得到的，快门曝光时间是 10ns．图 4所采用的狭缝宽 

度为 lO0#ra 图 2和图 3刚用的是 25#m．每个谱图分别做了归一化处理， 
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图4撒光能褫密腰坌别为(a)0-2J／cm ，(b)0 3J／era ，(c)0．4J／cm 时的石攀蒸气羽的连续发射谱 F 4 C
ontinuum  spectra of graphite plume at laser flueⅡcies 

(a)0．2J／cm。，(b)0 3J／cm ，(c)0 4J／cm~ 

1．300J／era 下的情况 

图2a，b，c是取样中心距靶面高度分别为0．25，0．75和4．25mm，取样面积为0
．025×0 5 

mm 时得到的石墨等离子体羽光谱．从强度值可以看出，靶面处 (图 2a)最大发射 

强度在激光脉冲后 30ns，整个羽的最大发射强度在距靶面 0．75mm(图 2b)而同样滞后 

30ns并伴随着极强的连续发射谱．应该指出的是，发射光谱如图 2b的粒子飞出靶面 

的时间早于对应的发射光谱如图 2a的粒子．发射最大值的时间和高度的后移说明
， 

这种发射不是脉宽仅 15ns的激光本身直接造成的．激光使作用区靶材气化并给予被 

气化的粒子极大能量后即结束．这些高速运动的气化粒子团由自由电子
、 离子、原 

子、分子甚至更大的分子团组成，它们在运动中相互碰撞，自由电子的动能迅速转 

化成粒子内能，使它们进一步激发和电离而产生强烈的轫致辐射和离子发射
、 随着 

时间的滞后，它们的能量降低，碰撞后产生复合作用，生成大量的热 C 分子
， 然后 

冷却，终止发射-而部分更高能量的电子和离子将到达更高位置 (图 2c
，轫致辐射连 

续谱向短波方向移动)在较稀薄的环境中撞击粒子使之电离、因此
， 在较高位置观 

察到绝对强度弱得多，但相对于其它粒子都要强得多的 CIII发射谱
． 

由图2a可以看出，光的发射一直延续到激光脉冲后 420ns
、 而在稍高的位置 (图 

b)发射时间更长-这说明高温粒子团在高速膨胀的同时也使靶面物质继续气化
， 

然后激发和电离，加之 C2的 Swan系辐射寿命为 170ns
，所以维持了长时间的粒子发 

射． 

2、17J／cm 下的情况 

图 3与图 2的取样时间相同，但激光能流密度降低近 20倍
， 它与图 2的最大 

差别在于它是富含C 的蒸气羽．由图 3a可以清晰地看出由冷C 的吸收到热 C 的 

发射的转变过程·在这种较低激光能流情况下被气化的粒子尺寸要大于高能流的情 

l  

1 ● l ‘

I - l  

维普资讯 http://www.cqvip.com 

http://www.cqvip.com


学 ‘学 报 (1994 年)第 26 卷 

况．并且温度也低得多，因此，在连续辐射的背景上出现了 Cz的强烈吸收峰，这些 

被气化 r的粒子吸收激光脉冲后部能垃．迅速升温成等离子体羽 (图 3b前期以离子 

谱为主)、同时靶面被这等离子体羽气化产生包含离 ‘F的更高温度的气团 (图3a接着 

出现连续辐射的左移并出现离子发射谱)后续的羽则全由热 C 构成 而 C 的运动 

速度要比CII和 CIII慢得多．困而逗留在靶面附近时间较 长，所以能使得靶面维持 

较长时间粒子发射 即羽的 博 命”比在图 2的高能流情况下要长． 

C。的吸收谱仅在近表面处观察到．当中心位 升高到 0．75ram时 (未取入本组 

)即告消失．这说明冷 C。在膨胀过程中，极有效地快速吸收能量被激发和电离， 

由后面得到的 C 的速度可以看出 在不到 25i~s时间内即已完成了全过程 图3b表 

明 了随着时间的滞后，羽由电离占优势到激发和复合占优势的变化过程．图3c与图 

2c基本相同，只是 C]I比CIII更具优势．这与它的激光能流密度较低是 一致的 

由 入射激光光子能量为9434cm ．在我们观察范围内发射光子能量可达 27700 

c[n～(cIH 360 9rim)这种大齄的，远超过入射光子能壁的辐射的出现是不能仅由多 

光子电离来解释的 显然这是被气化的粒子内部能量转移的结果，高能电子很可能 

是其中主要因素 

3．0．2一o．43／cm 下的情况 

图 4是在很低的能 密度下得到的碳的蒸气羽的发射潜．这里看不到任何分离 

的谱线，而是一条相似于黑体辐射的连续谱线．显然，这种蒸气羽是由大颗粒的碳 

冈组成．由图 4可以看出随入射激光能流密度升高，蒸气羽的温度也升高 (峰值对 

应波长紫移)，它们到达最高温度要经历 一个时问滞后过程，这也反映 r⋯个类似于 

前面两种情况的能量变换机制，只是这些包含自由电子在内的各类粒子能量低、数 

量小，不能使大颗粒碳团离解，只能使之升温而已 

4．羽的形成和发展的动力学模型 

由前面的结果可以得到一个可能蒸气羽形成和发展的动力学过程是 ： 

(1)靶面吸收脉冲激光能量，当达到气化闽值后．靶材的 “碎片”飞出，形成蒸 

气羽，对同一靶村来说．碎片粒度的大小与激光能量密度直接相关． 

(2)这种稠密的蒸气羽对激光是不透明的．因此，它吸收了激光脉冲的后部能 

量，进一步被粉碎，形成稠密的电予 、离子、原子和分子等组成的极高温度气团． 

(与 【4】相同，我们也没有观察到碳原于的发射线，但 由 【5】可知，碳原子的发射出现 

在比我们观察范围更短的波 方向上)这个气团正是激光脉冲终止后能继续维持光 

辐射的能源．它们在高速膨胀的过程中通过碰撞、辐射和吸收，经历一个复杂的能 

量转换过程，产生新的电离与复合，图 5 可以简单的说明这些过程．与此同时， 

靶面吸收这种高温气团的辐射继续进行气化过程，被气化的粒子不断进入气团，维 

许着一定浓度的粒子源．因此羽的寿命大大超过激光脉宽． 

(3)随着气团的高速膨张，它的数密度和碰撞 几率也随着体积的扩大而迅速降 

低，因此高能电子和被电离的高能粒子容易到选较高垃 但发射强度则大为减弱． 

而运动速度较慢，相对温度较低的 C。则迅速冷却终 止发射． 
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图5 显示碰撞辐射平衡模型中原子过程的三能级圉 

s：碰撞电离， a ：辐射复台， ：三体复台， 

：双电子复台， x：电子碰撞激嘞 
x ：碰撞消激励， ：自发发射 

Fig．5 Three-level diagram displaying the atom ic 

processes represented in the coilisional radiatire model 

S is collisional ionization 

d is radi~ ive recombination． 

is three-body recombination． 

dr is dieloctronic recombination 

X  is electron coil ional excitation． 

X 一 collisional deexc atlon． 

and A is spontaneous emission 

5．速度和粒子数密度 

由于没有时 ／空分辨率的光谱结果，文献中给出的羽的速度是不计粒子种类 

和空间区段的，一般地为 10 --10 cm／s的量级 l6l7j．我们借助于得到的时 ／空分辨 

光谱，根据选定的发射谱线在不同位置的最大值相对于激光脉冲的滞后时间确定了 

CIII(464．7am)、CII(426 7am)和 C2(Swan系 AV=0)在不同区段的最可几速度．图 

6即是在图 2的条件下所得到的各类粒子在 o．25mm 2．25mm和 4．25min处发射强 

度与滞后时间的关系．由此可得到最可几速度、 

这里要说明的一点是，虽然 cP~(465 8nm)线与 CIII(464 7nm)线无法分辩，在考 

虑 CIII线强度时有所偏高，但由图2可看出 CIV(S81．2nm，580．1rim)二线强度是很弱 

的，由光谱数据资料可知它们的强度是 CIV(465 8nm)线强度的二倍，故此线对 CIII 

线强度的影响可以忽略， 

图 6 3oOJ／cm 下发射强度随时间的变化 

“ 虢为(b)：CII(426．，7n m1 0 25ram： 2 5n ml： ) 距靶面高度为： ，2：2 ．3：4 25mm 
Fig 6 Change of emission intensity as delay time 300J／cm ． 

(a)CIII(464 7um)，(b)CII(426 7rim)．(c)C2(Swaa system △”=0) 
l ab target O．25ram ． 2：2．25ram ． 3：4．25ra m 

由图 6和表 1可以看出，电离度越高的粒子出现得越早 (这不适于低能流密度 

情况)，速度越快，辐射宽度越窄+另外根据等离子体辐射中各谱线强度与粒子数密 

度的关系 

： Jvtn‰  一 

如果发射强度得到了校准的话，不难得出各类粒子的数密度随时问和位置的变化情 

况-式中 ⋯A ，A 分别为能级 m到能级 n跃迁的辐射强度、发射波长和跃迁 

几率， Ⅳtn为处于能级 m 的粒子数， h为普朗克常数， C为光速， 
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表 1 量可几逮鏖 (10。cm／,)和辐射宽度 (FW HM，n8) 

k 1 Most possib~vebcKy(10 cm／s)mad Radiat~n width(FWHM，ns) 

M ost pos sib~ vebcity 

0 25 2 25ra m 10 

2 25_4 25ra m 5 

0 25_4．25m m 7 

0．25ram 35 40 250 

2．25m m 35 65 260 

4．25ram 45 90 

现在，我们可以用发射强度的变化来表征数密度的变化．由图6a，b可以看出， 

CIII和 CII数密度随时间的变化基本是对称的．由表 1可以看出， CII的 寿命”比 

CIII长得多并且随高度增加显著延长．由于 CIII(464．7nm)的跃迁几率是 o．68×10S／s， 

而 CII(426．7nm)的跃迁几率是 2．46 x 10 ／s，因此，CIII的发射寿命应大于 CII，所以， 

我们这里所说的寿命不是单个粒子本身，而是它们的统计寿命，这种寿命反映了该 

类粒子的生成和消失的动态平衡，也就是羽的内部变化过程的反映．由图 6c可以看 

出 c2的数密度的变化是一个陡升和缓降的过程而不象 CIII和 CII是对称的，这可 

能反映了 c2的二个来源 ：碳离子碰撞过程中复合形成 C ，使 C：形成较早、较快 ； 

羽后期由于能量的降低，靶面气化形成 C：，相对于前者，它将是一个极为缓慢的过 

程 ． 

四、结 论 

本文报告的时 ／空分辨率等离子羽的光谱可以给出更为丰富详细的信息．就我 

们所知，我们是首先观察到了石墨羽中 Cz的吸收谱，这些结果都对羽的形成和发 

展的动力学过程分析提供了可靠的依据．从我们的结果可以看出，不同激光能流密 

度下，羽的动力学过程和羽中的粒子组成是不相同的．这就为在不同的应用方面获 

得最佳效果提供了方向． 

由我们的结果可以建议如下的羽的动力学模型 ： 

1．靶面吸收激光能量被气化，“碎片”的种类和尺寸与激光能流密度直接有关． 

2．被气化的粒子吸收激光脉冲后部能量，被进一步激励、电离形成高温等离子 

体羽，在高速膨胀的同时还通过热辐射使靶面继续气化． 

3．随着离开靶面距离增加，羽的密度和粒子碰撞几率急剧降低，高能粒子可以 

运动到较高位置，而低能粒子则终止发射． 

由时 ／空分辨光谱得出了不同粒子不同区间的最可几速度和辐射宽度，由此得 

出电离度高的离子出现较早，速度较快，辐射宽度则代表了粒子数密度的变化．因 

此也是羽的动态过程的反映、 
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M EASUREM ENTS AND ANALYSES oF 

TEM PoRA LLY AND SPATIALLY RESoLVED 

SPECTRA oF GRAPHITE PLASM A 

PLUM E INDU CED BY LASER 

Zhao Jianreng 

【lt~stitute Mechanics，Chinese Academy Sciences，Be n9 100086，China) 

Peter K．Schenck 

【Nat~ al Institute Standards and TechnMagy, 

USA，Formerly，National Bureau of Standards) 

Li Chun in 

【l~．stitute Mechanics，Chinese AQademy Sciences，Be~n9]00080．China) 

Abstract Measurement results of temporally and spatially resolved spectra of 

Graphite plasma plume induced by YAG laser at different energy fluencies fO
．2J／cm 一 

300J／cm2)are reported．Depending on these results，we have analysed the creation and 

development processes of  the plume，suggested a dynamic model and obtained  the change 

of velocities an d number dens~ies of CIII，CII and C2 in the plume
． 

Key words laser，graphite，plasma plume temporally／spatially resolve，dynamic 

model 
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