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摘要　利用焦距为３００ｍｍ和１５００ｍｍ的透镜对纳秒激光束进行聚焦，产生了在空间发散度上具有较大差别的两

激光束，采用飞行时间质谱计分别测量了两光束诱导Ｃ６０分子电离和碎裂时的离子产物分布随激光通量的变化特

征。实验结果表明，激光束的空间发散度越大，轻碎片离子Ｃ＋狀 （狀＜２５）的总产额、Ｃ６０分子的碎裂程度以及延迟电

离产额随激光通量的变化趋势就越快，延迟电离成分占总电离成分的百分比就越高。该实验结果可用多光子吸收

的内能分布理论给予合理解释。
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１　引　　言

富勒烯分子被发现后［１］，研究人员对纳秒激光

诱导犆６０分子电离和碎裂时的离子产物分布随激光

通量和波长的变化规律进行了较系统地研究［２，３］。

处于激发态的犆６０分子在衰变过程中，哪些衰变通道

占主导地位，取决于犆６０分子内部沉积了多少能量。

因此，犆６０分子的内能分布对衰变产物的分布特征具

有重要的影响。

一直以来人们把激光束简化为均匀束，认为犆６０

分子在激光束中吸收的光子能量遵循泊松分

布［４，５］。但是，在一些富勒烯阴离子［６］和阳离子［７］的

衰变实验中，发现它们的衰变率并不是指数衰减形

式，而是遵循着１／狋或者１／狋狆（狆＜１）的衰变规律，

该实验结果无法采用以上内能分布给予合理解释。

直到２００４年犕犲犺犾犻犵等
［８］把分子束和激光束的具体

空间分布［９］考虑进去，理论计算了分子被激光束辐

照时吸收的光子数目分布，结果发现分子吸收的光

子数目分布远比泊松分布要宽，并且与激光束的空
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间发散度密切相关。因此，过去在不强调激光束空

间发散度的情况下，讨论犆６０分子的衰变产物分布随

激光通量和波长的变化规律是不充分的。特别是，

通过衰变产物的分布获得可表征犆６０分子电离和碎

裂动力学的物理参数（如解离能）［１０］时，为确保得到

精确实验结果，实验探索激光束空间发散度对衰变

产物分布的影响显得更为必要。

本文利用焦距为３００犿犿和１５００犿犿的透镜

对纳秒激光束进行聚焦，产生了在空间发散度上具

有较大差别的两种激光束，采用飞行时间质谱计分

别测量了两激光束诱导气相犆６０分子电离和碎裂时

的离子产物分布随激光通量的变化特征，并作了对

比性分析。采用 犕犲犺犾犻犵等发展的多光子吸收实验

中的内能分布理论能够对实验结果给予合理解释。

２　实验设备

采用的实验装置在其它工作中已作了详细描

图１ 气相犆６０分子在焦距为１５００犿犿透镜形成的激光

束中的离子飞行质谱

犉犻犵．１ 犜犻犿犲狅犳犳犾犻犵犺狋犿犪狊狊狊狆犲犮狋狉狌犿狅犳犻狅狀犻犮犳狉犪犵犿犲狀狋狊

狆狉狅犱狌犮犲犱犫狔犱犻犳犳犲狉犲狀狋犾犪狊犲狉犳犾狌犲狀犮犲狊

述［１１］，在此仅作简要介绍。主要包括飞行时间质谱

计（犜犗犉犕犛）、产生犆６０分子束的分子炉和实现质谱

采集的数字示波器。纯度为９９．５％的犆６０分子束由

电阻加热式分子炉加热到８００犓产生，通过三个限

束孔准直后 犆６０分子束在作用区处的直径小于

３犿犿。利用焦距为３００犿犿和１５００犿犿的透镜分别

对犖犱∶犢犃犌激光器的二次倍频激光束（５３２狀犿，

７狀狊）进行聚焦，产生了在空间发散度上相差２５倍

的两激光束。分别采用两激光束辐照犆６０分子蒸气。

产生的离子被垂直于激光束和分子靶束所在平面方

向的静电场引出作用区，并经过加速后进入无场漂

移管，然后由离子探测器［１２，１３］接收并给出离子到达

探测器的时间和产额信息，最后被数字示波器记录，

获得包含所有离子的飞行时间质谱。

由于犆６０分子在两激光束中离子产物的质谱形

状类似，在此只给出焦距为１５００犿犿透镜形成的激

光束中的离子飞行质谱，如图１所示。质谱具有典

型的双峰分布特征，即富勒烯离子犆６０－２狀（狀≤１４）

和轻碎片离子犆＋狀 （狀＜２５）。为了从飞行质谱中看

清楚犆６０分子的延迟电离过程，图２单独展示了激光

通量为０．５２犑／犮犿２ 时测量到的犆＋６０离子的飞行质

谱，其中谱中微秒量级的离子尾巴正是延迟电离产

生的结果。

图２ 激光通量为０．５２犑／犮犿２ 时犆＋６０离子的飞行质谱

犉犻犵．２ 犐狅狀犻狕犪狋犻狅狀犿犪狊狊狊狆犲犮狋狉狌犿狅犳犆６０狆狉狅犱狌犮犲犱犫狔

０．５２犑／犮犿２狆犲狉犾犪狊犲狉狆狌犾狊犲

３　数据分析原理

采用犕犲犺犾犻犵等
［８］发展的多光子吸收实验中的

内能分布理论，我们得到本实验条件下犆６０分子的内

能分布，总结如下：在焦距为３００犿犿透镜对应的激

光束中，犆６０分子的内能分布满足以下关系：

ρ犈 ∝犉
３／２
０ 犈

－５／２，（犈＜σ犉０） （１）

其中σ为光吸收截面，犉０ 为峰值激光通量；焦距为

１５００犿犿透镜对应的激光束中，犆６０分子的内能分布

满足以下关系：

ρ犈 ∝犉
犫
０犈

－１．５，（犫＜１．５，犈＜σ犉０） （２）

由（１）式和（２）式得知，犆６０分子被激光束辐照后的内

能分布遵循着幂指数衰减形式。当激光束的空间发

散度比较大时，犆６０分子的内能分布曲线相对陡峭，

并且内能分布随激光通量的变化趋势更快。

纳秒激光诱导犆６０分子电离和碎裂的实验中，只

有激光强度超过１０１３ 犠／犮犿２ 时质谱中才会由少量

的二价离子出现［１１］，而本实验使用的激光强度在

１０８～１０
１０ 犠／犮犿２ 范围内，远远低于产生高价态离

子的条件，所以质谱中的每个碎片离子均来自于不

８７５１
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同的犆６０分子；另外，由最近的研究成果
［１１］得知，在

整个激光脉冲内犆６０分子吸收的总光子能量超过某

一临界值犈狊犳（对应的临界峰值激光通量为犉狊犳）后，

犆６０分子会通过级联发射１５个犆２ 分子和一个电子

形成自身不稳定的犆＋３０离子，犆
＋
３０会在皮秒时间尺度

内笼型结构迅速瓦解进一步碎裂成轻碎片离子。以

上两方面的描述，决定了轻碎片离子的总产额犢狊犳

可通过积分内能分布的高能区部分（犈＞犈狊犳）得到，

即

犢ｓｆ∝∫
σ犉０

犈
ｓｆ

ｄ犈ρ 犈，犉（ ）０ ． （３）

将（１）式代入（３）式，得到焦距为３００犿犿透镜对应

的激光束中轻碎片离子的总产额与激光通量之间的

关系：

犢ｓｆ∝
犉０
犉（ ）
ｓｆ

３／２

－１． （４）

（２）式代入（３）式，得到焦距为１５００犿犿透镜对应的

激光束中轻碎片离子的总产额与激光通量之间的关

系：

犢ｓｆ∝
犉犫０

犉槡 ｓｆ

－犉
犫－
１
２

０ ． （５）

　　为了较全面地分析纳秒激光诱导犆６０分子电离

和碎裂中离子产物的分布随激光束空间发散度的变

化特征，下面定义两个可表征离子产物分布的物理

量。由图１可知，随着激光通量的增加，离子质谱的

相对强度由富勒烯离子向轻碎片离子方向转移。在

此定义轻碎片离子的相对强度，它可以表征富勒烯

离子向轻碎片离子碎裂的程度。用公式表示为

η＝∑
２５

狀＝１

犐 Ｃ＋（ ）狀 ／∑
２５

狀＝１

犐 Ｃ＋（ ）狀 ＋∑
１４

犿＝０

犐 Ｃ＋６０－２（ ）［ ］犿 ， （６）

式中犐（犆＋狀 ）与犐（犆
＋
６０－２狀）分别为轻碎片离子 犆

＋
狀

（狀＜２５）和富勒烯离子犆
＋
６０－２犿（犿≤１４）的产额。由

图１中的轻碎片离子部分看出，随着激光通量的增

加，轻碎片离子的相对强度向更轻质量的碎片方向

转移。在此定义轻碎片离子的平均质量，它可以表

征轻碎片离子犆＋狀 （狀＜２５）的进一步碎裂程度。用

公式表示为

〈狀〉＝∑
狀

狀·犐 Ｃ＋（ ）狀 ／∑
狀

犐 Ｃ＋（ ）狀 ． （７）

　　由于纳秒激光脉冲持续时间要远远长于犆６０分

子的电子声子耦合时间（约２５０犳狊）
［１２，１３］，因此，在

数据分析与处理过程中很难精确区分图２中犆＋６０离

子的延迟电离成分与非延迟电离成分（其中包括直

接电离和统计电离）。在此，把 犆＋６０离子质谱中，

８０狀狊之后的部分看作是延迟电离的贡献。

４　结果与讨论

图３为两激光束中所有轻碎片离子犆＋狀 （狀＜

２５）的总产额随激光通量的变化关系，实心方块和实

心圆点分别为焦距为３００犿犿和１５００犿犿透镜对

应激光束中的实验测量值。两种情况下，轻碎片离

子的总产额随激光通量的增加迅速增加，且前者对

应的轻碎片离子的总产额随激光通量的增长趋势更

快。采用（４）式的形式对实心方块实验值进行拟和

（实线为拟合曲线），结果显示实验中测量到的轻碎

片离子总产额随激光通量的变化很好的符合理论计

算规律。采用（５）式的形式对实心圆点实验值进行

拟和（虚线为拟合曲线），结果显示，在焦距为

１５００犿犿透镜形成的激光束中犆６０分子的内能分布

随激光通量的变化趋势为～犉
０．８３
０ ，该实验结果与理

论结果（犫＜１．５）也可以较好的符合。

图３ 两激光束中所有轻碎片离子犆＋狀（狀＜２５）的总产额

与激光通量之间的关系

犉犻犵．３ 犜狅狋犪犾狔犻犲犾犱狅犳狊犿犪犾犾犻狅狀犻犮犳狉犪犵犿犲狀狋狊犆
＋
狀（狀＜２５）

犪狊犪犳狌狀犮狋犻狅狀狅犳犾犪狊犲狉犳犾狌犲狀犮犲狊

　　采用（６）式得到两激光束中轻碎片离子的相对

强度η值，它们随激光通量的变化趋势如图４所

示。在两种情况下，η值随各自对应的激光通量增

图４ 两激光束中所有轻碎片离子犆＋狀（狀＜２５）的相对

强度与激光通量之间的关系

犉犻犵．４ 犚犲犾犪狋犻狏犲犻狀狋犲狀狊犻狋狔狅犳犪犾犾狊犿犪犾犾犻狅狀犻犮犳狉犪犵犿犲狀狋狊

犆＋狀（狀＜２５）犪狊犪犳狌狀犮狋犻狅狀狅犳犾犪狊犲狉犳犾狌犲狀犮犲狊

９７５１
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加具有迅速上升的趋势，激光通量升高到一定程度，

其上升趋势趋于缓慢，主要原因是被激光束辐照区

域内处于基态和低激发态的犆６０分子数趋于饱和，无

法提供更多的富勒烯离子向轻碎片离子方向转变。

比较两实验条件下的结果发现，在η值趋于饱和之

前，焦距为３００犿犿透镜对应的η值随激光通量的

变化趋势更为明显，产生该结论的根源是犆６０分子在

本激光束中的内能分布随激光通量的增加趋势更快

所致。图５和图６分别给出了两激光束中轻碎片离

子的平均质量〈狀〉和犆＋６０离子的延迟电离成分随激

光通量的变化趋势。在达到饱和条件之前，都是焦

距为３００犿犿透镜对应的实验测量值随激光通量的

变化趋势更为明显，其结果同样是由激光束的空间

发散度对犆６０分子内能分布影响所致。

图５ 两激光束中轻碎片离子犆＋狀（狀＜２５）的平均质量

与激光通量之间的关系

犉犻犵．５ 犃狏犲狉犪犵犲犿犪狊狊狅犳狊犿犪犾犾犻狅狀犻犮犳狉犪犵犿犲狀狋狊犆
＋
狀（狀＜２５）

犪狊犪犳狌狀犮狋犻狅狀狅犳犾犪狊犲狉犳犾狌犲狀犮犲狊

图６ 两激光束中犆＋６０离子延迟电离成分与激光通量

之间的关系

犉犻犵．６ 犚犲犾犪狋犻狏犲狔犻犲犾犱狅犳犱犲犾犪狔犲犱犻狅狀犻狕犪狋犻狅狀犪狊犪犳狌狀犮狋犻狅狀

狅犳犾犪狊犲狉犳犾狌犲狀犮犲狊

　　考虑到两激光束中犆６０分子的内能具有很宽的分

布，并且犆６０分子在衰变初期（＜１０μｓ）主要是蒸发中

性Ｃ２ 与发射热电子之间的竞争
［１７，１８］，因此，飞行时间

质谱中Ｃ６０分子的延迟电离部分应遵循狋
－狆（狆＜１）衰

减规律［１０］。图７展示了焦距为１５００ｍｍ透镜形成的

激光束中Ｃ６０分子的延迟电离质谱，质谱采用了双对

数坐标形式。采用时间幂指数衰减形式，对两激光束

中Ｃ６０分子的延迟电离质谱进行拟和，得到表１中的

幂指数狆。结果显示，两激光束中幂指数值狆随激光

通量的变化并不明显，该实验结果与文献［１０］中报道

类似。比较两实验条件下的结果发现，焦距为

３００ｍｍ透镜对应的激光束中，幂指数值狆较小。

图７ 焦距为１５００ｍｍ透镜形成的激光束中的Ｃ６０分子

的延迟电离质谱

Ｆｉｇ．７ ＤｅｌａｙｅｄｉｏｎｉｚａｔｉｏｎｍａｓｓｓｐｅｃｔｒｕｍｏｆＣ
＋
６０

ｐｒｏｄｕｃｅｄｂｙｄｉｆｆｅｒｅｎｔｌａｓｅｒｆｌｕｅｎｃｅ

　　由Ｃ６０分子的电离机制可知，具有较低内能的

Ｃ６０分子发生延迟电离的几率较大，而具有较高内能

的Ｃ６０分子主要发生非延迟电离（直接电离或统计

电离）。Ｃ６０分子的内能分布与激光束的空间发散度

密切相关，焦距为３００ｍｍ透镜对应激光束的发散

度较大，内能分布遵循～犈
－２．５规律，因此具有较低

内能的Ｃ６０分子的相对数目较多，进而导致延迟电

离成分的相对产额较大，即Ｃ＋６０离子强度随延迟时

间的衰减速度要缓慢。以上解释了焦距为３００ｍｍ

透镜对应的激光束中幂指数值狆较小的实验结果。

该结论充分说明，文献［１０］中在不考虑激光束发散

度的情况下，采用实验幂指数狆值得到的Ｃ２ 蒸发

势垒具有较大的不可靠性。

表１ 不同激光通量下Ｃ＋６０离子质谱中延迟电离成分的

幂指数衰减值

Ｔａｂｌｅ１ Ｐｏｗｅｒｅｘｐｏｎｅｎｔｖａｌｕｅ狆ｏｆｄｅｌａｙｅｄｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ

ｐｒｏｐｏｒｔｉｏｎａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｌａｓｅｒｆｌｕｅｎｃｅ

Ｌｉｇｈｔｂｅａｍ Ｌａｓｅｒｆｌｕｅｎｃｅ／（Ｊ／ｃｍ２） Ｐｏｗｅｒｖａｌｕｅ狆

Ｆｏｃｕｓｅｄｂｙ

３００ｍｍｌｅｎｓ

０．４７ ０．６８±０．０１

０．５６ ０．６７±０．０１

０．７４ ０．６７±０．０１

Ｆｏｃｕｓｅｄｂｙ

１５００ｍｍｌｅｎｓ

０．２６ ０．７２±０．０１

０．３６ ０．７２±０．０１

０．５２ ０．７３±０．０１

０８５１
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５　结　　论

利用不同聚焦透镜，营造了在空间发散度上具

有较大差别的两激光束。采用飞行时间质谱计分别

测量了两激光束诱导Ｃ６０分子电离和碎裂时的离子

产物分布随激光通量的变化特征。实验结果表明，

激光束的空间发散度对电离和碎裂产物的分布具有

不可忽视的影响。所有实验结果可用最近 Ｍｅｈｌｉｇ

等发展的多光子吸收实验中的内能分布理论给予合

理解释。
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