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激光诱导多孔阳极氧化铝等离子体的特性
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摘要　以不同孔径的阳极氧化铝(AAO)多孔材料作为研究对象,基于高速摄影和原子发射光谱分别研究了 AAO
孔径对激光诱导等离子体形态演变和温度的影响,利用吸收光谱及时域有限差分法对样品的光反射率进行测试与

仿真分析.研究结果表明:在一定的孔径范围内,随着AAO孔径减小,等离子体的存在时间变长,光谱谱线强度变

大,等离子体的电子温度升高;AAO的等离子体参数均大于抛光铝片的,其电子温度比抛光铝片的高２０００~３５００
K;在一定的孔径范围内,AAO孔径越小,光在样品内部的吸收系数越高,解释了等离子体增强的原因.
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１　引　　言

尽管激光驱动/推进技术的相关研究已经取得

了显著进展,但仍有诸多关键问题值得深入探索和

研究.在激光与材料的相互作用过程中,照射到材

料上的激光一部分被材料吸收,另一部分则被材料

反射和透射[１].利用材料吸收的激光能量使靶表层

“瞬时”熔化、蒸发、电离形成高能量密度(高温、高
压、高密度)状态的等离子体薄层.产生的等离子体

薄层随即向迎光面方向快速膨胀,同时通过反冲作

用向靶物质“冷”层传入一个反向冲击波.利用产生

的冲击波可以直接研究“冷”层的压缩性质,或者可

以使“冷”层物质达到高速运动状态等.因此,激光

与物质的相互作用实际上就是激光与等离子体的相

互作用[２],这就使得提高材料的激光耦合效率,增强

激光驱动/推进的重要做功介质(等离子体)的特性

具有重要的研究意义.
为了提高激光能量的吸收效率,研究人员开始

使用吸光系数较高的吸收层材料(如C、Mg和 Ge
等)[３Ｇ６],以有效提高激光与材料的能量耦合效率;同
时,研究人员通过改变材料表面的结构[７],或在材料

表面引入金属纳米线结构材料(Ag、Ni、Fe、Co等)
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来提高材料的激光吸收率[８Ｇ９].１９９３年,美国华盛

顿州立大学的科研小组在 Murnane等[７]的主持下,
研究了提高光转化效率的方法,他们采用的新式靶

材(金光栅靶和金团簇靶)提高了对入射光的吸收.
实验结果表明,这种靶材对光的吸收可超过９０％,
强烈的激光耦合产生了高密等离子体,对于能量大

于lkeV的X射线,激光能量转化为X射线的效率

大于１％.２０１６年,Lanzalone等[８]以Ag纳米结构

靶为研究对象,研究提高激光能量耦合效率的方法.
实验结果表明,Ag纳米线结构会对激光烧蚀等离

子体起增强作用.反射特性是光学材料非常重要的

性质,高永锋等[１０]以及石鑫等[１１]利用时域有限差

分法研究了样品表面微结构的光反射特性,分析了

结构参数对抗反射特性的影响.本文选择典型的多

孔材料阳极氧化铝作为研究对象,研究多孔结构对

激光与材料相互作用的影响规律,利用高速摄影和

原子发射光谱分别对激光诱导材料等离子体的形态

演变和温度进行研究,得到了材料表面微结构特性

对激光材料能量耦合效率的影响规律;通过实验测

试及光学仿真对阳极氧化铝的反射率进行研究,得
到了材料表面微结构特性对激光材料能量耦合效率

产生影响的原因.

２　实验装置与方法

２．１　样品制备

采用 二 次 阳 极 氧 化 法 制 备 多 孔 氧 化 铝 膜

(AAO),阳极采用纯度为９９．９９９％的抛光铝片,阴
极为石墨.一次氧化:先将抛光铝片在温度为２~
５℃以及氧化电压为１９５V的条件下,置于质量分

数为１％的H３PO４ 溶液中氧化６h.去除氧化层:
将上步样品在温度为７０℃的条件下,置于由质量分

数为６％的 H３PO４ 和质量分数为１．８％的 H２PO４
混合而成的溶液中浸泡,去除表面氧化层.二次氧

化:温度、电压与一次氧化实验中的相同,氧化层厚

度和孔间距由氧化时间决定.扩孔:在温度为４０℃
的条件下,将样品置于质量分数为５％的 H３PO４ 溶

液中,氧化孔径与扩孔时间有关.图１为 AAO的

结构示意图.

图１ AAO结构示意图.(a)三维结构;(b)顶部视图;(c)横截面视图

Fig敭１ StructureschematicsofAAO敭 a ThreeＧdimensionalstructure  b topview  c crossＧsectionalview

２．２　激光诱导等离子体形态演变及电子温度

实验采用LSＧ２１４７型倍频的Nd∶YAG脉冲激

光器(LOTISTII),波长为１０６４nm,脉宽为１５ns,
最大脉冲能量为８００mJ.光谱仪型号为 DH７２０Ｇ

１８FＧ０３,AndorICCD,生产商为 AndorTechnology
PLC公 司,产 地 为 英 国;高 速 摄 像 机 型 号 为

FASTCAMSAＧX２,生产商为Photron公司,产地

为日本.测试系统见图２所示.

图２ 等离子体形态演变及电子温度测试系统

Fig敭２ Plasmamorphologyevolutionandelectronictemperaturetestsystem

０２１１００３Ｇ２
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２．３　AAO光反射率测试

利用AvaSpecＧNIR２５６Ｇ１．７型近红外光谱仪(生
产商为Avantes公司,产地为荷兰)对样品表面的光

反射率进行测量,实验系统结构示意图如图３所示.

图３ 反射率测试实验装置示意图

Fig敭３ Schematicofexperimentalsetupforreflectivitytest

３　实验结果与仿真分析

３．１　样品表征

采用二次阳极氧化法制备孔间距T 为４５０nm,
氧化层厚度 H 为５５０nm,孔径D 分别为２００,３００,

４００nm的３种AAO样品,这三种样品的编号分别

为SP４５０Ｇ２００Ｇ５５０、SP４５０Ｇ３００Ｇ５５０、SP４５０Ｇ４００Ｇ５５０.

AAO样品表面及断面的扫描电子显微镜(SEM)图
如图４所示.

由图４可见:AAO样品表面呈现出规则的六

边形晶胞单元分布,有序孔占据晶胞单元的中心位

置;随着孔径增加,晶胞表面的凹坑逐渐消失.

图４ 样品表面及断面的SEM图.(a)SP４５０Ｇ２００Ｇ５５０断面;(b)SP４５０Ｇ３００Ｇ５５０断面;(c)SP４５０Ｇ４００Ｇ５５０断面;
(d)SP４５０Ｇ２００Ｇ５５０表面;(e)SP４５０Ｇ３００Ｇ５５０表面;(f)SP４５０Ｇ４００Ｇ５５０表面;(g)抛光的铝片

Fig敭４ SEMimagesofsamplesurfaceandcrossＧsection敭 a CrossＧsectionofSP４５０Ｇ２００Ｇ５５０  b crossＧsectionofSP４５０Ｇ
３００Ｇ５５０  c crossＧsectionofSP４５０Ｇ４００Ｇ５５０  d surfaceofSP４５０Ｇ２００Ｇ５５０  e surfaceofSP４５０Ｇ３００Ｇ５５０ 
　　　　　　　　 f surfaceofSP４５０Ｇ４００Ｇ５５０  g polishedaluminumsheet

３．２　激光诱导等离子体形态演变及电子温度分析

图５为激光诱导等离子体羽在拍摄频率为２×
１０５frame/s下的高速摄像图.由图５可以看出,等
离子体先从一点长到最大,之后逐渐湮灭:０~５μs
这个时间段是等离子体的成长过程,较为迅速;５μs
之后是等离子体逐渐湮灭的过程.观察图５中的４
组图片可以发现,从上到下,４组样品等离子体的强

度和尺寸越来越小,３０μs之后,等离子体的强度和

尺寸明显减小.

当激光脉冲能量为２３０mJ时,延迟时间在

０．３~２．５μs范围内,样品SP４５０Ｇ２００Ｇ５５０发射光谱

随延迟时间的变化见图６(a).可见:当波长 为

２００~５５０nm 时,AlⅠ 的 特 征 峰 位 于 ３０８．２１６,

３０９．２７１,３９４．４０１,３９６．１５２nm处;延迟时间较小时,
激光等离子体包含大量的颗粒、团簇、原子、离子和

电子,高能电子在密集的粒子环境中快速运动,形成

较强的连续辐射;随着延迟时间增加,连续谱线减

弱,原子谱线和离子谱线越来越清晰.

０２１１００３Ｇ３
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图５ 激光诱导等离子体羽的高速摄像图.(a)SP４５０Ｇ２００Ｇ５５０;(b)SP４５０Ｇ３００Ｇ５５０;(c)SP４５０Ｇ４００Ｇ５５０;(d)抛光的铝片

Fig敭５ HighspeedcameraimagesoflaserＧinducedplasmaplume敭 a SP４５０Ｇ２００Ｇ５５０  b SP４５０Ｇ３００Ｇ５５０ 

 c SP４５０Ｇ４００Ｇ５５０  d polishedaluminumsheet

图６ 发射光谱及谱线强度随着延迟时间的变化.(a)发射光谱;(b)谱线强度

Fig敭６ Emissionspectraandlineintensityasafunctionofdelaytime敭 a Emissionspectra  b lineintensity

　　由图６(a)所示的发射光谱随延迟时间的变化

曲线可以看出,样品SP４５０Ｇ２００Ｇ５５０的光谱特征是

一连续谱上叠加着一系列独立的谱线(原子、离子

谱).连续谱主要来源于热电子的轫致辐射和电子Ｇ
离子的复合辐射.波长为１０６４nm的激光光子的

能量为１．１６８eV,该能量小于上述铝的４条原子谱

线所需的激发能(具体参数见表１),所以几乎不可

能通过激光直接电离产生原子谱线和离子谱线,它
们是通过电子与粒子的碰撞传能、电子与离子的复

合而激发的[１２].
表１　铝发射谱线的相应跃迁及其物理参数

Table１　CorrespondingtransitionsofAlemissionlinesandtheirphysicalparameters

Emissionline Wavelength/nm Upperlevelenergy/cm－１ Excitationenergy/eV gA/(１０８s－１)

AlⅠ ３０８．２１６ ３２４３５．４５３ ４．０２ ２．５２
AlⅠ ３０９．２７１ ３２４３６．７９６ ４．０２ ４．４４
AlⅠ ３９４．４０１ ２５３４７．７５６ ３．１４ ０．９８６
AlⅠ ３９６．１５２ ２５３４７．７５６ ３．１４ １．９６

　　当激光脉冲能量为２３０mJ时,延迟时间在

０．３~２．５μs范围内,４种样品在３９６．１５２nm特征波

长处的谱线强度随着延迟时间的变化如图６(b)所
示.由图６(b)可知:随着延迟时间增加,４种样品在

３９６．１５２nm特征波长处的谱线强度总体呈下降趋

势;在相同的延迟时间下,AAO 多孔层的孔径越

小,谱线强度越大.
用Boltzmann图谱法计算４种样品等离子体的

电子温度,计算选用的４条铝原子谱线分别为 Al
I３０８．２１６nm、AlI３０９．２７１nm、AlI３９４．４０１nm和

AlI３９６．１５２nm,相关光谱物理参数[１３Ｇ１５]见表１,其中

g为谱线激发态的统计权重,A 为谱线的跃迁概率.

以AlⅠ３９６．１５２nm谱线作为基准,绘制出谱线

相对强度与对应谱线跃迁上能级能量的Boltzmann
图,由最小二乘法拟合得到斜率.图７中右下图为

样品SP４５０Ｇ２００Ｇ５５０的发射光谱在２３０mJ激光脉

冲能量、０．９μs延迟时间下的Boltzmann图,斜率为

－１．１１４,电子温度为１０４０７．９K.
当激光能量一定时,在不同的延迟时间下绘制

类似 于 图 ７ 中 谱 线 相 对 强 度 与 激 发 能 量 的

Boltzmann图,可得到电子温度与光谱延迟时间的

关系.当激光能量为２３０mJ时,光谱采集延迟时间

在０．３~２．３μs之间,每个条件下测试３次,得到４
种样品电子温度与光谱采集延迟时间之间的关系,

０２１１００３Ｇ４
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图７ 等离子体电子温度随延迟时间的变化

Fig敭７ Variationofplasmaelectrontemperature
asafunctionofdelaytime

如图７所示.
由图７可知,当激光脉冲能量一定时,几种样品

等离子体的电子温度都随延迟时间增大而先升高后

降低,其中:λ 表示谱线的中心波长;I 表示谱线的

相对强度.在延迟时间约为０．７μs时,３种 AAO
样品等离子体的电子温度达到最大,抛光铝片的等

离子体电子温度在延迟时间为０．９μs左右时达到

最高.造成上述最高电子温度的延迟时间不同的原

因可能为:激光作用后,AAO 有上层多孔层的约

束,激发的电子可以更快地达到最大温度;在相同的

延迟时间下,AAO样品多孔层的孔径越小,等离子

体的电子温度越高,且３种AAO样品的等离子体

电子温度明显高于抛光铝片.

３．３　反射率测试结果与仿真分析

测试了３种不同孔径尺寸的AAO样品的反射

率,对比样片为抛光铝片.如图８(b)所示:在近红

外 光波段,３种AAO样品的反射率都随着波长的

图８ 周期性结构AAO的反射率测试与仿真图.(a)FDTD仿真示意图;(b)反射率实验结果;
(c)反射率仿真结果;(d)yＧz截面电场强度监测图

Fig敭８ MeasuredandsimulatedreflectivityofAAOwithperiodicstructure敭 a SchematicsofFDTDsimulation 

 b measuredreflectivity  c simulatedreflectivity  d electricfieldintensitymonitoringmapsofyＧzcrossＧsection

０２１１００３Ｇ５
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增大而增加;在波长为１０６４nm处,AAO多孔层的

孔径越大,反射率越高,光的吸收越低.
使用基于时域有限差分法(FDTD)的FDTD

Solutions软件分析样品微结构对光反射率的影响,
在进行计算机仿真时,将xＧy 平面四周设置为周期

性边界条件(PBC),同时在z 轴两端设置完美匹配

层(PML).在微结构阵列上方一定高度处设置入

射光源,并在光源之后一定距离位置处设置监视器,
用以观察反射波的电磁场分布、坡印廷矢量以及功

率等,图８(a)为AAO周期性结构FDTD仿真示意

图.从图８(b)和图８(c)可以看出,反射仿真规律与

实验结果比较吻合,并且对无孔氧化铝及更小孔径

的样品进行模拟后发现,孔径小到一定程度后,多孔

结构的作用有所减弱,反射率会增大,这也与实际情

况符合.如图８(d)所示,在yＧz 界面处设置电场强

度监测器后可以发现:在铝基底与多孔氧化膜截面

处的电场强度明显增强,这是由于光从样品上方入

射到AAO内部后,在 AAO孔底部半球环内部及

上部经过多次反射及上部膜层约束,产生了表面等

离子体激元增强,促进了对光的吸收;随着孔径增

大,半球环厚度减小,上部的氧化层厚度减小,光在其

中的反射次数减少,从而使得反射率越来越大.这与

文献[１６]中提到的铝纳米坑结构孔径越大,反射率越

小的结论相反,这表明反射率与材料本身有关.

４　结　　论

采用二次阳极氧化法制备了 AAO多孔材料,
采用SEM对AAO结构进行了表征;基于高速摄影

图、原子发射光谱分别对激光诱导材料等离子体的

形态 演 变 和 温 度 进 行 了 研 究;通 过 吸 收 光 谱 及

FDTD仿真研究了AAO样品微结构对反射率的影

响规律,得到以下结论:１)AAO样品多孔层中的孔

呈周期性分布,孔径大小一致;２)在一定的孔径范围

内,随着AAO孔径减小,等离子体出现增强的趋

势,等离子体衰减速度变慢,且慢于抛光铝片的,光
谱谱线强度变大,等离子体电子温度升高,且AAO
等离子体电子温度比抛光铝片要高２０００~３５００K;

３)在一定的孔径范围内,AAO孔径变小,光在样品

内部的反射次数增多,反射率降低,光的吸收率增

大,有利于增强等离子体,这与实验测得的AAO等

离子体增强的结果相吻合,孔径小到一定程度后,多
孔结构的作用有所减弱,反射率会提高,符合实际情

况.本研究结果为拓展微结构以及高比表面积材料

在激光等离子体方面的应用提供了参考,为提升激

光致等离子体的能量转化效率提供了一种新途径,
在激光烧蚀技术、激光驱动等提升激光耦合效率方

面具有重要意义.
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