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飞秒强光下的库仓爆炸与离子的角分布研究

马日，任海振，陈建新，李震，吴成印，杨宏，委旗煌*

摘要 通过对 Cs" C凡与 CH30H 三种分子在 110 毡， 10 13_10 16 W.cm-2作用下的离子碎片的飞行时间质谱研究，得到线偏振、困

偏振下的质谱分布。 Cs.L 分子在 2.2x1俨 W/c时的光脉冲作用下的碎片离子角分布显示了母体分子在库仑爆炸瞬间产生了空间准

直(spatial alignment)。 此外通过对 C瓦与 CI-I，OH 质谱的比较，发现 C凡产生的 C离子没有双峰结构，由此分析得出 CH，在此强

度范围内发生库仑协同爆炸，这也与通过计算 Cs，分子的;爆炸碎片平动能(阻R)所分析的结果一致。

关键词 库仑爆炸 ; 场致电离，飞行时间质i普(TOFMS): 空间准直;协同爆炸
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Coulomb Explosion and Angular Distribution of Ions in Intense 

Femtosecond Laser 
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YANG Hong, GONG Qi-huang 
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Abstract Mass spectJ咀 of Cs,. CH, and CHaOH were measured with a time-of-tlight σOF丁 under conditions with laser 

intensity v臼ying 仕om 1013 W/cm' to 1016 Wlcm' and a pulse duration of 110 fs. Different m笛s spectras with linear polarization 

缸ld circularly polarization were observed. The angular distribution of ions of Cs, indicated a spatial alignment from 仕le

coulomb explosion of highly charged parent ion. Moreover, the comparision of mass spectra wi出 C民皿d CH,OH does not 

已吐libit a feature of the double peak splited 仕om C ions, which manifestes a concerted explosive process of CIL. This is 

consistent with the results of Cs, analysed by 吐le me由od ofthe 挝netic energy releaseσ也R).
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1 引 言 解释。相比而言，多原子分子的研究则很少，本文通

近年来飞秒惆瞅脉冲放大(CPA)技术的发展使

得激光诱导库仑爆炸的研究引起了浓厚的兴趣I叫。

当激光强度达到 1015 W/cm2 时，光场已可以与分子

内部价电场相比，大量的电子被强光场拉出，形成高

价的母体离子。高价的母体离子在飞秒脉冲作用下，

瞬间的解离产生高能的离子。这种由于库仑排斥力

而发生的爆炸，称之为库仑爆炸 (coulomb

e)甲losion)l2-<il 。 由于分子结构的复杂性及在如此的

场强下，没有具体的理论描述此类相互作用。 相比

爆炸前的中性分子平衡位置凡，爆炸瞬间的临界距

离RF成为半经典理论描述的重要参量。

双原子分子的库仑爆炸被大量的研究及半经典

过对 C~ ， Ca 与 CH30H[4-61三种分子在 110 fs , 10止

10 16 W/cm2 光脉冲作用下的离子碎片研究，得到线

偏振、圆偏振光作用下的质谱分布。 通过光场相对

于实验系统的飞行时间质谱σOFMS)飞行轴的转

动，针对不同的母体分子结构，各种离子呈现不同的

角分布。离子的角分布成为空间准直判断的重要依

据。 此外通过对 CIL 与 CH30H 质'谱的比较，发现

CH4 爆炸产生的 C 离子没有双峰结构，由此分析得

出 C凡在此强度范围内发生库仑协同爆炸。

2 实验装置

实验系统采用的是飞行时间质谱 σOFMS)及
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光电子能谱(6] 。 测量离子角分布时，在光路上可放置

- 1/2 波片或 114 波片，相当于偏振矢量对于飞行

轴的转动。 CS2 ， C凡与 CH30H 样品气体通过脉冲阀
(P缸k Inc. ，USA)进入真空系统。 为避免空间电荷效

应l旬，真空室内始终保持 10-4 Pa 左右的进气压。

飞秒激光系统为铁蓝宝石惆瞅放大系统(TSA-

10 , Spectra -Physics Inc. ，USA)，该系统产生的

810 nm , 110 fs 及 10 Hz 重复频率的光脉冲，并通

过 150mm 的透镜聚焦于真空室。

3 结果和讨论
3.1 CS2 分子

图 1 为 810 nm , 110 fs 脉冲下 CS2 分子在强度
2x10血 W/cm2 的水平偏振和垂直偏振的飞行时间质

谱。其中外场区电压叭， V2分别为 960V 和 800V。从

两图中可以看到完整的母体离子信号 CS;和 C前，且

信号在两种偏振下有类似的强度和形状。 S""'(m=1-

5) 和 Cn+(n=1-3)等单价和高价的碎片离子信号也

被观察到。 重要的是 S . C 的各价离子产生了双峰分

裂，即发生了库仑爆炸(9) 。 库仑爆炸产生了很大的离

子平动能相比，母体离子的单峰结构则有可忽略的

动能。 水平偏振下 S叮m=1-5)及弱 C+信号观测到，

而 C2+和 C如几乎完全没有。 相反在垂直偏振光脉冲

作用下，仅有 C'气η=1-3) 和 S+谱峰出现。 S叮m=2-

5)几乎消失。 这说明了高价的碎片离子在发生爆炸

之前发生了空间准直(Spatial Alignment) 。
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图 1 810 run ， 110 毡 ， 2xl015 W/cm2 激光脉冲下的 CSz分子

的飞行时间质谱(TOFMS)

Fi.g.l TOF mass spectra of CSz induced by 810 nm, 110 fs 

laser pulses at intensity of 2xl015 W/cm2 

为了证明这种空间准直的中间态过程，我们测

量了 S阳(m=1-5)及 C气η=1-3)等离子的角分布。图

2 展现了萨和 C3+高度的各向异性分布。 S

矢量方向有最大的分布。相反地，C如在垂直光场方

向有最大分布。 产生这种几乎垂直分布的原因在于

S 离子的初动量与 C 离子的初动量分别平行、垂直
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图 2 伊和 C3+在激光强度 2.2x lO臼 W/cm2 下的高度

各向异性分布

Fi.g.2 Highly anisotropic angul缸 distributions for 伊 and

C3+ ions at a laser intensity of 2.2xl015 W/cm2 

于光矢量，为此我们相比于几何准直(geometric

alignment)机理下的角度依靠电离，此时发生的是

动力学准直(dyn缸旧c alignment)'lO) 。

3.2 C~和 CH30H 分子

甲烧分子在 110 缸， 810 nm ,2x1015 W/cm2 不同

偏振的激光脉冲作用下的飞行时间质谱如图 3 所

示 。 从图中可以看出 ， CH;'(m=0-4)和 C叮η=1-4)在

水平和垂直偏振激光作用下具有相同的强度和形

状，这表明这些离子(1)具有较大的功能，但相对于

激光偏振各向同性分布，或者(2)平动能很小，几乎

为零。 通过测量这些离子的半高宽度，发现原子离

子 C气η=1-4) 的半高宽度接近或者小于母体离子

cæ和 H20+的半高宽度。这些观察表明 :甲烧分子在

飞秒强激光作用下产生的原子离子 C阳(η=1-4)的

平动能几乎为零。而半高宽度比母体离子小，是因

为产生这些高价母体离子需要更高的激光强度，因

此电离区域小。甲烧是一个正四面体分子，C 原子位

于正四面体的中心。 只有在协同爆炸即分子内各键

同时断裂的情况下，C 的高价碎片离子的平动能才

能为零。但是由于碳氢的原子量差别比较大，库仑

爆炸产生的能量按照动量守恒，能量将主要分配给
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图 3 810 run ,110 fs ,2x1015 W/cm2 激光脉冲下 C比分子的

飞行时间质谱

Fi.g.3 TOF mass spectra of C凡 induced by 810 nm , 

110 fs laser pulses at intensity of 2x1015 W/cm2 
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氢原子。因此为了验证此种多原子分子的协同爆炸模

型，我们又对甲醇和一氧化碳分子在超短超强激光场

作用下的库仑爆炸进行了研究，如图 4。 另外我们还

测量了这两种分子库仑爆炸产生的碳和氧离子的平

动能:

li' _ (Vj-V02 ~2 Af2 
u阳cenrgy-s玩歹-'1.山

Vj ， V2 分别为外场区极板加速电压 ， q ，m 为离子的
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电荷及质量。d是极板间距 I1t 为向前向后飞行离子

到达极板的时间差。 通过比较平动能，我们断定甲

醇分子库仑爆炸产生的碳氧离子是通过甲醇分子离

子直接爆炸产生的。 这也就支持了上面论述的多原

子库仑协同爆炸模型。 此外对 C~ 的 S ， C 离子的同

样的能量计算表明 C 有很小的能量，说明了 CS2 分
子爆炸也是个协同过程。
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图 4 810 阳n ， 110 fS ,2x 1015 W/cm2 激光脉冲下 CH30H(左)及 CO(右)分子分别在水平、垂直偏振下的飞行时间质谱

Fig.4 TOF mass spec位a of C~OH(left)and CO(right) induced by 810 nm, 110 fs laser p叫ses at intensity of 2x1015 W/cm2 

4 结论
通过对 C~， C凡与 CH30H 三种分子在 110 fs , 

810 nm 光脉冲作用下的离子碎片研究，得到线偏振

的质谱。 特别是 CS2 分子的碎片离子由于动力学准
直而呈现高度的各向异性分布。通过对 Ca 与

CH30H 质谱的比较，发现 C凡同 CS2 分子都在此强
度范围内发生了库仑协同爆炸。
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