
第３８卷　第３期 光　学　学　报 Vol．３８,No．３
２０１８年３月 ACTAOPTICASINICA March,２０１８

基于 M 壳层辐射的SiK边X射线吸收近边结构谱
实验研究
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摘要　基于纳秒高功率激光辐照高原子序数靶材产生的等离子体 M 壳层X射线辐射,利用椭圆柱面晶体谱仪进

行薄膜单晶Si样品的K边X射线吸收近边结构谱(XANES)静态实验研究;通过详细介绍实验方案,分析椭圆柱

面晶体谱仪的原理,得到谱仪的位置Ｇ能量色散关系,并对Au、Lu、Yb、Dy、Ta、Co这６种靶材产生的等离子体X射

线光谱进行比较.结果表明:通过比较这６种靶材产生的等离子体X射线光谱后发现,在Si的K边(１８３９eV)附
近,Lu、Yb、Dy靶材的激光等离子体 M壳层辐射相对其他几种靶材具有较高的光谱亮度,对应的XANES的信噪

比较好;实验获得的XANES与FEFF９．０软件计算结果基本符合,验证了单发获得的静态实验数据是可靠的.
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Abstract　WithMＧshellXＧrayradiationfromplasmaproducedbynanosecondhighpowerlaserirradiatingonhigh
atomicnumbertargets theexperimentalstudyonSiKＧedgeXＧrayabsorptionnearＧedgestructure XANES is
carriedoutwithanellipticcylindercrystalspectrometer敭Bydescribingtheexperimentsetupindetail andanalyzing
theprincipleofellipticcylindercrystalspectrometer thepositionＧenergydispersionrelationofthespectrometeris
obtained andthelaserplasmaXＧrayspectrafromsixtargetsofAu Lu Yb Dy Ta andCoarecompared敭The
resultsshowthatbycomparingthelaserplasmaXＧrayspectrafromsixtargetsofAu Lu Yb Dy TaandCo we
findthattheMＧshellradiationsfrom Lu Yb andDyaremorebrilliantthantheothersinthevicinityofSi
KＧedge １８３９eV  andthecorrespondingsignaltonoiseofXANESismuchbetter敭TheXANESobtainedfrom
experimentandcalculationbyFEFF９敭０softwareareingoodagreementwitheachother indicatingthatthestatic
experimentalresultofsingleshotisreliable敭
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１　引　　言

X射线吸收近边结构谱(XANES)是指材料在

吸收边前２０eV到边后５０eV范围内吸收系数曲线

的精细结构,主要包括吸收边前、吸收边位置、吸收

边后的调制振荡等特征.根据XANES特征可以分

析材料中原子的价态、未占据电子态、电荷转移、配
位结构等微观信息.在过去的数十年中,随着同步

辐射装置的成熟与应用,XANES技术在材料、化
学、生物、地质、物理等领域发挥着越来越重要的作
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用[１Ｇ５].在传统同步辐射装置上开展的XANES实

验都是针对静态或准静态样品[６],近年来,激光等离

子体X射线源[７]、时间切片的同步辐射技术[８]、X
射线自由电子激光器[９]等具有超快时间分辨的 X
射线源迅速发展,使得XANES成为研究微观尺度

下材料超快瞬态过程的重要诊断技术.
时间分辨XANES技术的主要难点之一是如何

产生高亮度、平滑的宽谱X射线光源,技术途径之

一是利用高功率脉冲激光与物质相互作用产生等离

子体X射线源.激光等离子体X射线源的光谱成

分主要有高温黑体辐射、热电子的轫致辐射,以及原

子的壳层跃迁辐射.其中高功率激光与高原子序数

靶材相互作用产生的 M壳层跃迁辐射具有准连续、
宽光谱特征,尤其是４f—３d跃迁相比 M 带其他跃

迁具有更高的光谱亮度[１０],因此被认为是XANES
光源较有竞争优势的技术路线.

目前,时间分辨XANES实验一般使用皮秒或

亚皮秒超短脉冲激光装置辐照高原子序数靶材产生

激光等离子体光源,该光源具有超快的时间分辨能

力,已经成功用于研究极端条件下电子Ｇ晶格非平衡

动力学、高压相变、温度和密度演化等瞬态过程.

Dorchies等[１１]利 用 能 量 为１００mJ、重 复 频 率 为

１０Hz的小型超短脉冲激光装置产生了等离子体X
射线源,其时间分辨约为３ps,累积约１００发实验获

得的XANES噪声水平小于１％,表明该桌面式实

验方案具有较好的稳定性和可重复性.BenuzziＧ
Mounaix等[１２]利用更为庞大的LULI２０００激光装

置输出单脉冲激光(能量２０J,脉宽３．５ps),通过单

发实验即可获得足够信噪比的XANES;他们结合

激光烧蚀、冲击加载等技术研究了 Al、SiO２等材料

的动力学过程[１３].
皮秒或亚皮秒时间分辨的XANES适合研究物

质非平衡态的演化过程,但单发实验获取足够信噪

比的XANES需要使用皮秒拍瓦级的大型激光装

置.目前,长脉冲激光加载技术相对成熟,可以将物

质维持在高温、高压的极端条件下数十纳秒[１４Ｇ１５],因
此在研究极端条件下物质的平衡态时,纳秒高功率

激光脉冲产生的等离子体X射线源具有足够的时间

分辨能力.纳秒高功率激光装置无需采用啁啾脉冲

放大技术[１６],实现的成本和难度低于皮秒拍瓦级的

激光装置.此外,纳秒高功率激光装置单脉冲激光的

能量更高,有望进一步提高单发XANES的信噪比.

Si是一种重要的半导体材料,在电子信息技术

领域应用广泛,但大多数研究都集中在其载流子动

力学上,对其在高温、高压等极端条件下的特性及物

理规律认识得极其有限.同时,Si是地球上丰度较

大的元素,它在地球内部压力下的物质特性对于理

解地球物理具有重要意义.鉴于此,本文通过实验

研究了纳秒高功率激光辐照Au、Lu、Yb、Dy、Ta、Co
这６种靶材产生的等离子体光谱,通过比较光谱选

择Lu、Yb、Dy作为Si的 K边的背光靶材,基于单

发静态实验获得了信噪比较好的XANES.

２　基本原理

２．１　实验方案

实验在中国工程物理研究院流体物理研究所的

千焦耳激光器上开展,实验布局如图１所示.千焦

耳激光器输出的单脉冲激光经三倍频后聚焦打靶,
靶材被激光加热到高温等离子体状态,并在靶的前

向２π立体角内辐射X射线,入射激光与靶面垂直.
激光聚焦后的高斯焦斑直径约为１５０μm,激光聚焦

打靶的功率密度约为１０１５ W/cm２.背光靶采用纯

度大于９９．９％的Au、Lu、Yb、Dy、Ta、Co平面靶,它
们的厚度分别为１０,１００,１００,１００,５０,５０μm,激光

烧蚀深度远小于靶材的厚度,因此,在反射式背光源

的几何布局下可以忽略靶材厚度对等离子体光谱的

影响.等离子体的自辐射光谱和经样品吸收后的光

谱由一台椭圆柱面弯晶谱仪测量,其色散元件采用

石英晶体,晶面为(１０１－０),２d为０．８５１２nm(d为晶

面间距).脉冲激光的靶点位于椭圆柱面晶体的左

焦点,谱仪和激光靶点的相对位置通过特制的针尖

精确定位,定位误差小于２００μm.谱仪前窗口封贴

镀有１００nm厚Al的碳氢薄膜,用于阻挡可见光和

滤除低能X射线.从靶点发出的X射线经过滤光

片后进入谱仪,随后被椭圆柱面晶体衍射后在椭

图１ 实验布局图

Fig．１ Experimentalsetup

圆右焦点位置处重新聚焦为沿z轴方向的一条线.
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在右焦点处设置宽度为５mm(x轴方向)、长度为

２０mm(z轴方向)的狭缝,以屏蔽杂散X射线到达

成像板(FujiSR２０２５型),从而有效地抑制XANES
本底噪声.紧贴狭缝放置厚度为２μm的薄膜单晶

Si样品,Si薄膜仅覆盖了狭缝长度方向的一部分,

X射线穿过Si薄膜后形成吸收光谱,其他X射线通

过未覆盖的狭缝形成等离子体自辐射光谱.这样

就可以利用单台谱仪在同一发实验中同时获取经

过样品的吸收光谱和用于参考的等离子体自辐射

光谱.相对于Levy等[１７]提出的双晶圆锥谱仪方

案,椭圆柱面晶体谱仪方案的对准和调节难度较

小,同时也避免了不同谱仪和不同测量角度导致

的光谱测量差异.

２．２　椭圆柱面晶体谱仪的原理

椭圆柱面晶体谱仪的色散几何关系如图２所

示.椭圆柱面方程为x２/a２＋y２/b２＝１,其中a和b

分别为椭圆的长轴和短轴,焦距c＝ a２－b２.根

据图２,左焦点F１(－c,０,０)发出的光线与椭圆柱

面交点为P(acosϕ,bsinϕ,z),ϕ为入射光线F１P
在z＝０平面上的投影矢量与x轴的夹角,入射矢量

ni、法线方向矢量n和反射矢量nr分别为

ni＝
[acosϕ＋c,bsinϕ,z]

(acosϕ＋c)２＋(bsinϕ)２＋z２
, (１)

n＝
[１,asinϕ/(bcosϕ),０]
１＋(asinϕ)２/(bcosϕ)２

, (２)

nr＝ni－２(nin)n. (３)

图２ 椭圆柱面晶体谱仪的色散几何关系

Fig．２ Dispersiongeometryrelationshipofelliptic
cylindercrystalspectrometer

　　椭圆柱面晶体反射的X射线的波长λ和入射角

度θ 满 足 布 拉 格 关 系:λ＝２dcosθ,其 中 d＝
０．４２５６nm为石英(１０１－０)晶面间距,X射线的能量

E(eV)＝１２３９．８(nm)/λ(nm).入射角θ可以通过ni
和nr计算得到:

θ＝
１
２arccos

(－ninr). (４)

　　反射光线与成像板交点P′的位置坐标的x轴

分量为

x＝acosϕ－(L＋bsinϕ)nr(x)/nr(y),(５)
式中nr(x)和nr(y)分别为反射矢量nr的x轴和

y轴方向分量,L为成像板到y＝０平面的距离.因

此能量E和位置坐标x都是变量ϕ和z的函数.对

于给定的ϕ和z,可以计算出对应的E和x,从而绘

制出椭圆柱面晶体谱仪的位置Ｇ能量色散曲线.实

验中所用椭圆柱面晶体谱仪的几何参数为:a＝
１２８．７mm,b＝８１mm,L＝４３．７５mm.图３所示为

数值计算得到的z＝０,５,１０,２０mm时对应的色散

曲线.与子午面z＝０mm的色散曲线相比,z＝５,

１０,２０mm时,能量差别约为０．６,１．７,７．４eV.在

z轴方 向,椭 圆 柱 面 晶 体 的 实 际 使 用 宽 度 小 于

５mm,如此狭窄的区域内的色散曲线与z＝０mm
平面的基本一致,因此处理数据时可以忽略椭圆柱

面z轴方向的宽度效应.从扫描成像板的图像中可

以得到像素点的相对位置坐标,成像板像素点的绝

对位置坐标可以通过Si的K边的相对位置坐标和

能量进行标定,然后根据上述色散曲线对实验数据

进行解谱.

图３ 不同z值时椭圆柱面晶体谱仪的色散曲线

Fig．３ Dispersioncurvesofellipticcylindercrystal
spectrometerwithdifferentzvalues

椭圆柱面晶体谱仪的能谱分辨率主要由光源几

何尺寸、晶体摇摆曲线、晶体面型误差、成像板像素

尺寸等因素决定,其中光源焦斑直径约为１５０μm,
成像板像素尺寸为２５μm,通过理论计算可以得到

它们 对 能 谱 分 辨 率 的 影 响 分 别 约 为 １eV 和

０．３３eV.晶体摇摆曲线和面型误差对能谱分辨率的

影响难以进行精确的理论计算.在实验中测量的

Si的发射谱如图４所示.由图４可知,选择Si的类

Li线对谱仪的能谱分辨率进行分析,谱线的上升沿

(１０％~９０％)对应的能量差为３eV.由于上升沿

由谱线特征和谱仪的能谱分辨率共同决定,因此实

验中的椭圆柱面谱仪的能谱分辨率优于３eV.

０３３０００１Ｇ３
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图４ 实验获得的Si的发射谱

Fig．４ ExperimentalSiemissionspectrum

３　实验结果分析

为了定量比较不同靶材产生的等离子体光谱,
实验中保持基本相同的实验布局(几何位置、滤光片

设置)、激光参数(脉宽为１ns,能量约为３００J,波长

为３５１nm)、成像板扫描设置(像素尺寸为２５μm、
光电倍增管增益为１０００),获取 Au、Lu、Yb、Dy、

Ta、Co共６种靶材产生的等离子体光谱.对成像

板图像数据沿z轴方向选取１００个临近像素进行平

均,以提高信噪比,然后根据上述得到的色散曲线进

行解谱,获得的等离子体光谱如图５所示.

图５ 纳秒高功率激光辐照Au、Lu、Yb、Dy、Ta、Co靶材

产生的等离子体光谱

Fig．５ Plasmaspectraproducedbynanosecondhigh

powerlaserirradiatingonsixtargetsof
Au Lu Yb Dy Ta andCo

由图５可知,Lu、Yb在１８００~２０００eV能段内

具有很强的亮度,尤其是Lu的亮度在成像板上形

成的信号峰值已经饱和,主要是Lu、Yb等离子体的

４f—３d跃迁产生的高亮度 M 带辐射[１８],因此Lu、
Yb比较适合用作Si的K边XANES的背光靶材.

Dy在１８００~２１００eV能段内主要是４d—３p跃迁产

生 M带辐射[１９],且 M带辐射主要在１５００~１７００eV

能段内,因此Dy在１８５０~２０００eV能段内的光谱亮

度比Lu、Yb弱,更适合用作Al的K边XANES背

光靶材.

Au、Ta在１８００~１９５０eV能段内主要是轫致

辐射和黑体辐射,在大于１９５０eV能段内光谱亮度

的增加主要源于Au的４p—３d跃迁和Ta的４f—３d
跃迁[１０,２０].Co原子序数(Z)太小,在１８００~２１００eV
能段内没有跃迁线谱,均为轫致辐射和黑体辐射.
在实验中使用的激光参数下,激光辐照靶材产生的

等离子体温度较低(约为３００eV),根据黑体辐射的

普朗克定律可知,在１８００~２１００eV能段内黑体辐

射亮度较低;由于激光功率密度较小,产生的超热电

子较少,故而轫致辐射亮度也较低.因此,黑体辐射

和轫致辐射比Lu、Yb、Dy的 M 带辐射光谱亮度低

一个量级.由图５还可以看出:随着Co(Z＝２７)、

Ta(Z＝７３)、Au(Z＝７９)原子序数的增加,光谱亮

度也逐渐增加,主要是因为高原子序数金属的电

子密度更大,轫致辐射的贡献也更大;Co、Ta、Au
的轫致辐射和黑体辐射光谱亮度虽然很低,但是较

为光滑平坦,在更高能量的激光装置上,亮度足够的

轫致辐射和黑体辐射有望成为时间分辨XANES更

好的光源.
椭圆柱面晶体获得的等离子体自辐射光谱和吸

收光谱图像位于同一块成像板上,并且空间色散基

本保持一致.设等离子体自辐射光谱强度为I０,吸
收光谱强度为I１,则吸收系数正比于－lg(I１/I０).
图６(a)所示为典型的成像板扫描图像,靶材为Yb,
图像下半部分为等离子体自辐射光谱,上半部分为

Si薄膜吸收后的光谱.由图６(a)可知,吸收边后的

光谱明显降低.对实验数据进行处理得到Si的 K
边XANES,用Athena软件对获得的XANES进行

本底移除、噪声滤波、幅度归一化等处理,以便于进

行比较.由于 Au、Ta、Co这３种背光靶材获得的

XANES的信噪比极差,难以获得有用的信息,因此

仅给出Lu、Yb、Dy这３种背光靶材获得的Si的K
边XANES,如图６(b)所示,其中A为白峰,B为波

谷,C为波峰.为了与实验数据进行对比,使用基于

从头算实空间多重散射理论的FEFF９．０软件[２１]计

算绝对零度、零压下金刚石结构Si的XANES.由

图６(b)可知,实验和理论的 XANES定性较为一

致,都包含了白峰A、波谷B,波峰C等特征,且对应

的能量位置基本相同,这些特征的幅度、形状、对应

能量位置略有差异,原因可能是单发实验获得的

XANES信噪比不够好.
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图６ (a)典型的成像板扫描图像;(b)Lu、Yb、Dy作为背光

靶材获得的Si的K边XANES
Fig．６  a Typicalscanningimageofimagingplatewith

Ybtarget  b SiKＧedgeXANESobtainedwith
targetsofLu Yb andDytargets

４　结　　论

基于纳秒高功率激光辐照高原子序数靶材产生

的等离子体 M 壳层X射线源,利用椭圆柱面晶体

谱仪研究了薄膜单晶Si的 K边XANES.通过比

较Au、Lu、Yb、Dy、Ta、Co这６种靶材产生的等离

子体光谱发现:在Si的K边附近,由于 M壳层的辐

射,Lu、Yb、Dy 具 有 较 高 的 光 谱 亮 度,对 应 的

XANES信噪比较好;Au、Ta、Co在１８００~２０００eV
能段内主要是轫致辐射和黑体辐射,光谱亮度低,

XANES信噪比差,但是光谱较为均匀、平坦,在更

高能 量 的 激 光 装 置 上 有 望 获 得 高 信 噪 比 的

XANES.实验获得的XANES与FEFF９．０软件的

计算结果较为一致,表明单发静态实验数据是可靠

的.下一步研究工作是利用Lu、Yb、Dy作为背光

靶材,结合高同步精度的激光加载手段,通过单发实

验获得动高压下Si的K边XANES.
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