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摘要 采用川 542·分辨的光学在射谐技术研究 (脉冲 XeCl ì!ì'分子激光消融rliR靶等离子体的光衍射特性 . 结织表明

等离子体形成初期五;光=ì='?X为连纹辐射 丰:~出现在版光下脉克 l人J ili: r~区约 20 r随 后出现肺片的线状光i吕 . t肯币~~

片在光具有不同时间行为。 H;此研究 f等离子体日.J 与;5 1习性必等离子体协l碎片反应的物J'I! HL伟IJ 噜讨论 f激光等离子体

产生与友)~的材1)))学过程。
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Dynamic Process of the Pulsed Laser Ablated Carbon Plasma 

FU Guang-sheng , YU 认Tei ， LIANG Bao-lai, HAN Li 
(CoUege of Physics αηd Technolo凹， Hebei Un'iversi仰， Bωd肌.g， Hebei 071002 , Chiηα) 

Abstract The opticaJ emission spectroscopy is uscd to s tucly the time -space behavior 0 1' thc plasma plume 

inducecl by plùsed XeCllaser ablation of carbon targe t. The opticaJ emlssion spectrum 0 1' the plasma is mainly 

continuous emitting near the target in its early 1'om1ation s tagc. The discrete spectra can be detcctecl 20 ns la ter 

and reach the maximum at about 60- 100 ns. The temporaJ and spatiaJ evollltion of s llch charactcristi c pcaJ<s as 

C, C', Ci
+ ancl Ci emission lines exhibit their different fcatures. Based on thesc results, the crcation ancl evolution 

mechanism of 仕le plasma and reaction characteristi cs 0 1' thc active species in the plasma arc dlscussed 
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l 寻 | 日

脉冲激光沉积技术(PLD)在ilii哑材料研脱、半导

体薄膜、超导材料薄膜等材料制备过程中取得了巨大

成功1 I 司。 近年来 .PLD 技术开始应用于 C:)N" 薄膜的合

成"飞 由于材料合成涉及复杂的物化过程 . 为改苦

沉积五年脱特性 ，需兰是对激光?肖副!肖子体的形成及等

肉子体内活性粒子反应~h力学过程进行深入了解 ‘

为薄膜的生辰机理的研究和最佳成膜条件的确定

提供参考依据C

本文采用时空分辨的光学去;射 i茜技术 (OES)

ìy!IJ f2了 XeCI 准分子激光消融 C 靶等尚子体五;光

过程 ，分析了等禹子体产生与发展的动力学过程及

物l'li机制 . 由此讨论了等肖子体内碎片粒子的反应

过科 c

基金项目: 河」忆钧、自然科学来金 (597058) 资助ì%扭

2 实验装置

实验采用 Lamda Physik Compax-205 准分子

HiÌC ìlj l激光器 . 输出波长 308 n.m，脉咒为 20 ns ‘ 反应

室为一不锈钢腔体 ，本底JT空度为 5x lO -: ' Pa ， 实验

过程中 N2 斥φ强为 5 Pa。 激光束经聚焦透镜和反应

室一石英窗口与石墨靶平而呈 600 1白人射 ， 敝光功

率密度为 l x l09 W/cm2 ， 等 lZj子体灾光分别在一个

石~窗口件|透镜组收集，一路荧光信号进入光学多

远分析仪系统(OMA III, EG&G) ，由此 i !I，I ?y川 等禹子

体发射总惜 ，并进一步用门边通功能对等肖子体碎

片的特征谱线进行时间分辨测量 ; 另一路荧光信号

直按进入单色仪一光电倍增"ìJ: 系统 . 经单色仪

(ARC560)系统选择不同空间碎片粒子的特征谐线 ，

fi=!双线不波器(TEK 7844)测量其H才 问特性 ; 2;i3 73书
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强度逐渐衰减。 而粒子友光持续时间远大于激光脉

冲作用时间，而且谱线强度的最大值在时间上要落

百于激光脉冲强度的最大值。

ER单色仪系统选择了 C:p62.1 nm , C423.1 nm, 

C+426.7 nm,C+388.9 nm 等谱线观测各粒子友光的

时问行为，如图 2 所示。 总荧光及各粒子的谱线信号

均在 t=O ns 等离子体形成时刻开始出现，但各谱线

信号具有不同的时间行为:在初始的 40 ns 内各谱线

均比较弱 ， 40 ns 后开始迅速增加，在 t=60 ns H寸达到

|丰l光电倍增管直接监测等离子体总荧光特性，信号

输入到示波器与粒子特征谱线行为进行比较。 实验

中以 XeCI 激光器输出的同步信号经 DG535

(Star注'ord) 延迟器调整后作为示波器的外触丘，

OMA 111 时间分辨测量向快速高压脉冲去;生器

(EG&G1302)触友选通，门宽设定为 10 ns ， 空间分辨

训1]盘内五维调节台上配有前置放大的光纤系统完

成，空间分辨率为 0.5 mm ， J't电倍增管-单色仪系统

为 0. 1 mm。 实验中激光器重复频率设定为 3 脉冲/sc

30卷光i放同中26 
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图 2 主要去:光碎片粒子光ifj' l].j间特性

Fig.2 Temporal shape of some species 
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34验结果
碳靶和脉冲激光相互作用，在激光焦点区 l吸收

激光能量产生等离子体.发出较强的浅蓝色荧光。

由 OMA 111 光谱分析系统测量了 190-600 nm 区间

的等离子体的发射光谱结果表明等离子体主要分

肉 i汗钱为合碳激发粒子的辐射，含氮粒子的仅有如

N (388.3 nm) 和 N2(39 1.4 nm)等辐射较弱的辐射

出现。 以上粒子的线状光谱分布连续背景之上，主

坚合碳碎片粒子友光谱线有

C: 193.1, 247.9, 423.1, 437.1, 439.2,… (nm); 

C+:251.2, 274.9, 264.1 , 385.4, 392.0,' " (ruη); 

~+:360.9 ， 388.9, 406.9, …(nm); 

几 39 1.4， 418.7 ， 402.1，… (nm);

C2: 562 1 ， 5 162，… (nm)。

其中 C ， C +等粒子的友光谱线最多 ，发光也最

强。 l苓I 1 为包含 C+426.9 nm 的 410-440 nm ì普段的

OEsn才问分辨测量结果。 可以看出 ， 等离子体初期

五;光为连续辐射谱 ， 20 ns 后在连续辐射背景上出

现线状光谱的叠加，而后谐线强度逐渐增加.对应

激光到达靶而约 90 ns 时，谐线强度达到最大，随后
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阁 3 空间分辨的 Cφ426.9 nm 的光谐和时间特性

Fig.3 Spectral (a) and temporal (b) characteristics of Cφ 
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Fig.l Temporal OES in 400-450 nm 
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第一峰值 ， t=90 ns 出现第二峰值。 Cz562.1 nm谱线信

号的第一峰值为其最大值，C423.1nm ， C吐26.9 nm , 

。+388.9 nm 谱线信号最大值在第二峰处。总荧光信

号的时间特性与 C ， C令， C2+各粒子谱线特性相同 。

C+426.9 nm谱线信号强度变化规律与 OMAIII 所测

量的结果相吻合。

为了进一步了解等离子体产生及发展的时空

演变规律，由单色仪系统及 OMAIII 系统对等离子

体垂直靶面不同位置的 OES 进行了测量，实验结果

表明， C256. 1nm 谱线强度从靶面位置开始增加，在

离靶面 d= 1.2rrun 时达到最大值，随后开始衰减。

C\C2+各对应谱线在 d=0.5 rrun 后谱线强度开始增

加， C2 +388.9 阳n 的发光最强点在 d= 1.5 rrun 处，

图 3 (a)，(b)为 C+426.9 nm 谱线在不同空间处光谱

及时间变化特征， OMAill 测量结果表明，在近靶

区等离子体发光为连续谱辐射，在 1. 1 rrun 位置的

连续背景上己出现 C+426.9 nm 离子谱线的叠加。 随

着与靶的距离 d增加，连续背景逐渐减小而线状谱

线增强。 在 d= 1.5rrun 处粒子谱线出现最大而后随着

与靶的距离增加逐渐减小。

4 讨论

4.1 激光与靶的作用过程

由于激光功率密度远大于靶材料的击穿闽值，

脉冲激光与靶相互作用，靶材料迅速吸收激光能

量，产生蒸发气体喷射形成等离子体。 等离子体中

粒子以分子、原子、离子、电子为主。 处于高激发态

的粒子自发跃迁发射出各自的线状特征谱钱，同时

等离子体的韧致辐射及自由一束缚跃迁给等离子体

的辐射谱提供了一个连续的背景。 因此等离子体的

OES 表现为由高激发态的 C ， C+ ， C气 C2 等碎片粒子

的分立谱线和连续辐射的叠加。

由图 1 和图 2 可知，在激光到达靶面时刻立即

有谱线信号出现。 这主要是由于脉冲激光波长短 、

功率较高，和靶面作用可使 C 靶材料迅速由固态转

化为气态。 由于石墨气化点温度远低于其熔点，且

石墨的导热性能较差，首先接收到激光辐射的部分

容易发生气化，在激光脉冲前沿时间内就可以产生

气体喷射，初步形成等离子体，发出辐射。 但由于此

时蒸发物质较少，且温度较低，等离子体辐射也是

极其微弱的。

在靶蒸发形成等离子体后的前 40 ns 内， 激光

与物质相互作用过程主要是靶材料和气体喷射物

以逆韧致辐射形式继续吸收激光能量。 对于喷射气

体，其逆韧致辐射系数 KV[51

Kv=3.69x108(ZW2.tr1尼v~ cm-I , (1) 

Z 为原子序数 ， v 为激光频率，取值为 9.74x10 14 Hz, 

T 为电子温度 ，Ne 为电子密度 。 由 C+496.4 nm 和

C+441.1 nm 两谱线相对强度法可测得在距靶

1.2 rrun 处等离子体的电子温度约为 5 eV，由中性

原子的孤立谱线 C247.9 nm 的 Stark 加宽的测量可

求得此处的电子密度约为 3x1018 cm-3。 由此可知

对应的 Kv 为 2.8 cm-l，而距靶较近的区域，由于等

离子体电子密度正处于增加时期 ，Kv 会更低。 由此

可知，等离子体形成初期后续激光能量的注入除一

部分被喷射等离子体吸收外，仍有部分能量被靶物

质吸收使其持续气化。 在这一过程中，等离子体集

中在靶附近，而吸收激光能量的电子通过韧致辐

射、碰撞把其能量转变为其他粒子的解离能 、 电离

能、激发能、动能及一部分光辐射能，此时等离子体

发光以此种连续辐射为主。 图 1 结果证明了激光与

靶物质作用初期等离子体为连续辐射，可测得碎片

粒子的分立谱线在激光作用 40 ns 时才出现，此时

等离子体集中在离靶 1 rrun 附近。

4.2 等离子体内的反应过程

在激光到达靶面 40 ns 后，激光能量已大部分

注人，各粒子谱线信号开始迅速增强，如图 1 ，图 2

所示。 在 t=60 ns 时刻各谱线信号达到第一峰值，此

时激光脉冲已经结束 而各谱线辐射强度继续增

加，在 t=90 ns 达到最大后开始逐渐减弱。 碎片粒子

谱线强度最大值相对于激光脉冲的捕后，说明了等

离子体的存活及辐射并不单纯由激光脉冲决定。 激

光脉冲在使焦点区物质气化并给予粒子以极大动能

后结束，较高的温度和压力梯度使等离子体继续膨

胀，碎片粒子在高速运动过程中频繁地碰撞。 由图 3

可以看出近靶区粒子动能较大，C+粒子 d=1.2 cm 处

其对应速度达 107 cmls 随着等离子体膨胀 ，d=2 cm 

时其对应速度已经降为 4x106 cmls ， 等离子体膨胀

后期，其速度变化较为缓慢。 此结果表明等离子体

内粒子急剧碰撞的结果其动能迅速转化为粒子的

内能，使等离子体进一步解离、激发，成为一充分电

离系统。 此过程持续约 30 阳，这一过程对应的空间

范围在垂直靶面约 2 rrun 范围内 。 在这一过程中 C2
粒子无疑会因碰撞分解而减小，由此可以解释如图

2 主要发光碎片粒子光谱时间特性的结果。

由图 2 可以清楚地看出 ， Cz562.1 nm 谱线信号

在 t=60 ns 时刻达到第一峰值后，由于其碰撞解离、

电离造成的粒子数的减小 其谱线信号逐渐减小。
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而 C ， C

的分解丑其:粒子数将t继陇续增加 第一山峰条值后 C4毡23. 11 

nm飞， C +4咀26.9 nm ， Cσ2 +穹38部8.9 nm Ì:谱普线信号将主纠继|出监纹级:j:悄问

强，总荧光信号也会|钮 C ， C\C2+等谱线的增强「仰自

力ll .t=90ns 时刻达到最大c

等尚子体通过碰撞作用充分电肉后，其将随时间

的边t阳|牵线膨胀、衰减、直至1卒灭。 件l 阁 3 等肖子体内

请碎片粒子 OES 的时问特性可以看出 ， T=90 ns)百 .

粒子辐射强度及总荧光强度均随时间逐渐减小，持

续时间约 500 ns。 电子密度的时间分辨训IJ liJ:结果证

明节电粒子的复合过程是等离子体洋灭的主安机

制 。

5 结论

采用 11才 空分辨的光学友射 i普技术协!IJ :11 了 XeCl

准分子敝光消融 C 响JI等尚子体左光行为 ，等肖子体

内碎片的时空特性实验结果表明 XeCl 准分子敝光

泊融 cre等离子体的动力学过程分为7个阶段:石

搓靶吸收激光能量气化产生寄:禹子体 ; 激光脉 (11 1结

束以后等肉子体内部粒子进一步碰撞反应，成为一

激 光 30卷

元分电商系统 ;等肖子体随时间 、空间逐渐衰减，直

至降灭。 考虑到等禹子体形成在JJJW后纹激光能líl:(19

陀人、!P1:l材的持续气化及等肖子体的快速膨胀等特

性，探讨 了激光消融 C~等商手体 ，;，kJ i~iíl豆 j豆 豆})力学

过程和物理机制，很好地解释了等肉子体内i者碎片

友光的时空特性。
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