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激光烧蚀高纯 Zn形成的微米金属球体对后续脉冲

激光的耦合增强效应*
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脉冲激光束在低真空 (约 2 Pa)环境下聚焦到高纯 Zn靶表面,烧蚀区域不仅有中心深孔的宏观损伤,而且还发

现大量微米量级的类似足球形状的金属 Zn球体结构附着生长在孔洞内侧表面. 实验过程中采用等离子体光谱诊断

技术研究宏观和微观损伤对后续脉冲激光的影响程度.与聚焦于金属 Zn平滑表面相比,宏观损伤可以使后续激光

诱导的 Zn原子 334.5 nm谱线强度提高 10.3%,在此基础上大量 Zn微米球体附着在内表面可以使谱线强度再提高

34.3%. 因此,推断这些金属 Zn微球表面镶嵌着光洁的纳米量级六边形和五边形小平面,可以对后续脉冲激光产生

镜面反射,使得激光能量汇聚并耦合增强,提高烧蚀效率.实验结果还表明,这些微米球体的数目随着激光脉冲次数

的增加而增多,使得后续激光能够诱导产生更为致密高温的等离子体.研究结果有望为激光 -金属微孔技术提供新

思路.
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1 引 言

高功率脉冲激光束 (> 1 GW/cm2)与合金材料
相互作用一直是材料物理领域的研究焦点 [1−7],它
可以瞬间烧蚀电离金属,产生高温致密的等离子体,
在特种合金材料表面改性、沉积制备高温超导薄

膜、稀有金属元素微量分析等领域取得显著成果.
近年来,研究人员充分利用激光束与材料的超快速
(fs—ps) 相互作用特性, 在微纳米材料制备领域取
得了令人鼓舞的研究成果 [3−5]. 例如, 2011年研究
人员采用脉冲激光烧蚀 ZnO纳米胶体的方法,成功
制备出了空间分布均匀、外形高度对称的 ZnO纳
米球 [5]. 该项技术合成周期短,无须引入其他催化
试剂,实验过程简单快捷,不易引入杂质,在微纳米

材料合成制备领域具有极其重要的实际应用价值.
近期,国内研究人员探讨大功率激光焊接不锈钢板
的飞溅特性 [6],实验模拟分析激光烧蚀球墨铸铁材
料裂解槽的裂解性能 [7].
不断地深入探索脉冲激光与合金材料的烧蚀

机理以及演化特性等相关内容是改善并提高现有

应用的关键,而且为开发新型应用奠定基础. 众所
周知, 脉冲激光与材料相互作用是瞬态多变的物
理化学过程, 不仅与材料本身相关, 而且与激光参
数 (脉宽、波长、能量、频率等), 作用环境 (气体
种类、压强), 脉冲烧蚀次数等诸多因素有密切关
系. 近年来, 我们已经初步探讨了高功率脉冲激光
烧蚀金属 Zn 材料后表面区域形成微纳米球形结
构的形成机制及演化特性 [8,9]. 研究结果表明: 纳
秒量级脉冲激光与金属 Zn相互作用时, 金属的外
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表面区域经历了迅速汽化并急剧冷却的过程,而浅
表层区域存在着气态和液态混合的亚稳态 [8,9]. 此
外, 我们还注意到烧蚀产生的宏观褶皱结构能够
提高后续脉冲激光诱导等离子体的电子温度和密

度[10]. 然而,多次烧蚀后形成的微观球体结构是否
能够对后续激光束产生影响? 该问题涉及多次脉
冲激光烧蚀过程中是否存在不同的作用机制, 充
分了解该项内容有助于深入研究高频脉冲激光微

加工技术. 因此在前期研究的基础上, 本文采用高
功率 (14 GW/cm2)激光束作为激发源,低真空条件
(约 2 Pa)下聚焦于高纯度 (99.99%) Zn靶,结合等离
子体光谱诊断技术, 重点研究脉冲激光烧蚀 Zn靶
表面形成的微纳米球体结构对后续脉冲激光束的

汇聚增强效应.

2 试验系统

本次实验体系与文献 [8—10]中所涉及的实验
设施相似,实验过程中采用 Nd:YAG高功率抽运调
Q 激光器, 基频激光波长为 1064 nm, 脉冲宽度为
10 ns,频率固定在 2 Hz,脉冲激光能量通过能量计
(Molectron, EPM1000)实时监测. 实验中靶室的气
压抽至机械泵极限值 2 Pa 左右, 并将样品置于三
维可调的钢质杜瓦瓶中,激光器输出的脉冲激光束
经 90◦ 全反镜改变光路,由焦距为 111 mm的石英
透镜聚焦于高纯度 (99.99%)金属 Zn靶表面. 激光
作用区域的微纳米结构通过扫描电子显微镜 (日立
公司生产,型号 S-4800)详细分析,纵深方向的烧蚀
深度通过探针式扫描台阶仪 (Wyko, NT9100)精确
测量. 实验过程中诱导产生等离子体的发射光谱通
过 50 mm 的石英透镜以 1 : 1 成像于光谱 (Andor,
SR-500)入射狭缝,狭缝宽度设为 20 µm,高分辨率
的分光光谱仪内置光栅刻痕为 1200 /mm (中心闪耀
波长为 500 nm),采用 DH740型号的增强型电荷耦
合器件 (ICCD) 作为光谱探测系统. 为了得到等离
子体谱线随着时间演化规律,固定光谱采集点 (距
离靶材料表面 2 mm垂直距离处),软件控制 ICCD
延迟器,探测器曝光时间固定为 5 ns,这样记录了等
离子体不同演变时刻的瞬态信息.

3 实验系统及测量结果

在低真空环境里 (约 2 Pa)脉冲激光束作用于
高纯度 Zn靶后的烧蚀区域通过扫描电镜分析,如
图 1所示,入射激光功率密度固定为约 14 GW/cm2.

图 1(a)—(d)依次显示为经过 1, 10, 20和 30次脉冲
激光烧蚀后的损伤区域扫描电镜图像.
激光束的脉冲次数从单次增加到 30 次, 圆形

烧蚀区域半径从约 250 µm逐渐增加到约 290 µm,
烧蚀面积增加为原来的 2.56%. 单次脉冲激光束仅
在 Zn 靶金表层区域形成损伤. 沿着纵深方向, 通
过扫描台阶仪测量的中心最大深度约 40 µm,然而
当激光脉冲次数增加到 30 次, 烧蚀区域形成中心
深孔,最大深度约 530 µm,损伤深度增加为原来的
13.45倍. 通过对比图 1中扫描电镜图像,可以发现
金属 Zn靶的烧蚀区域最大横截面积几乎不随着激
光脉冲次数的增加而发生明显的改变,然而中心区
域的孔洞深度显著增加了十几倍. 为了更为精确地
描述烧蚀区域在纵深方向的变化规律,通过扫描台
阶仪测量高纯 Zn金属的最大烧蚀深度随着激光脉
冲次数的渐变情况,如图 1(e)所示. 根据图 1(e)的
数据及函数拟合情况, 可以得出结论: 高功率脉冲
激光束烧蚀金属 Zn靶时, 中心孔洞最大深度随着
脉冲次数的递增呈指数增加趋势. 本文的实验过程
中激光束的参数 (频率、脉宽、波长、能量等) 以
及环境气体始终保持不变. 排除这些实验因素, 我
们推测图 1 给出的实验结论主要由多次激光束在
金属表面形成的烧蚀结构能够对后续脉冲激光束

产生耦合增强效应.本文所涉及的烧蚀结构由两部
分构成: 1) 宏观结构, 例如图 1(d) 中的中心深孔;
2) 微纳米量级的微观结构, 我们注意到在烧蚀区
域的中心范围内存在大量的微小金属颗粒镶嵌在

中心孔洞的内侧表面的波浪状褶皱峰,尤其是在图
1(c)中观测更加明显. 通过进一步放大扫描电镜倍
数, 得到 20 次脉冲激光烧蚀后中心区域的精细图
像,如图 2所示.
我们发现中心孔洞的内表面附着生长的金属

Zn颗粒呈现出微米量级的球形结构,如图 2(b),球
体半径大约 2.5 µm. 这种几何形貌高度对称的球体
表面由许多规则的纳米量级六边形和五边形小平

面互相黏合拼接, 构成类似足球形状.如图 2(c)所
示,这些具有光洁表面的小平面边长大约在 600—
800 nm 范围. 这种类似足球形状的微米量级金属
Zn 球体主要形成于低气压 (约 2 Pa) 烧蚀环境 [9],
由于金属 Zn近表层范围在脉冲激光烧蚀过程中存
在着过热的亚稳态,当激光脉冲结束后,外表层 Zn
经历着急剧冷却过程,而近表层的熔融气态金属 Zn
还能够处于热膨胀过程, 内外温度梯度较大, 迅速
冷凝阶段形成微球结构.
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图 1 1064 nm脉冲激光在低真空 (约 2 Pa)环境中烧蚀高纯度 Zn靶,密度约 14 GW/cm2,通过扫描电镜分析烧蚀区域的形
貌 (a) 1次脉冲烧蚀; (b) 10次脉冲烧蚀; (c) 20次脉冲烧蚀; (d) 30次脉冲烧蚀; (e)扫描台阶仪测量中心孔洞最大深度随着
脉冲次数变化情况

我们设计了一套实验方案,来确定两种烧蚀结
构 (宏观损伤结构以及观测到的微米金属球体)对
后续入射激光束的影响情况. 首先选取一块未经
过激光辐照的金属 Zn(平滑表面) 作为参照样品,
如图 3(a) 所示. 选取第二块样品要求只有宏观损
伤结构. 由于微米金属 Zn球体的形成与烧蚀气压
密切相关[9], 将靶室气压增加到常压环境 (105 Pa),
多次激光烧蚀后金属 Zn 表面只有宏观损伤的中
心孔洞,如图 3(b)所示. 第三块样品选用图 1(c)给
出的既有中心孔洞又有大量的微米金属 Zn 球体

镶嵌在内表面. 当后续脉冲激光束作用于三块样
品时诱导产生了等离子体, 采用光谱探测技术采
集等离子体中金属 Zn的特征光谱线,对比三种情
况下的谱线强度, 分析烧蚀结构对后续脉冲激光
的影响情况. 实验过程中光谱探测时间设定为 2
ms, 以等离子体中 Zn 原子的特征谱线 330.26 和
334.5 nm 作为光谱分析对象, 实验测量结果如图
3(c)所示. 相同条件的激光束按照顺序烧蚀三块样
品时产生 Zn原子 334.5 nm特征谱线峰值强度分别
为 2.9×104, 3.2×104 和 4.3×104 (任意单位).
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图 2 (a)20次脉冲激光束聚焦 Zn靶,烧蚀区域中心孔洞的内表面局部放大扫描图像; (b)再次放大扫描倍数,观察到类似足
球形状的微米量级金属 Zn球体结构; (c)进一步放大扫描倍数,规则排布的纳米量级六边形和五边形小平面

图 3 (a)未经过激光辐照的 Zn光洁表面; (b)在常压 (105 Pa)环境下烧蚀 Zn产生的坑洞; (c)后续脉冲激光烧蚀三块样品产
生等离子体中 Zn原子 330.26 nm特征谱线强度变化情况
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实验结果表明: 与平滑的金属 Zn 相比, 宏观
损伤的孔洞结构可以使 334.5 nm 谱线强度提高
10.3%; 在中心孔洞结构的基础上, 大量微米金属
Zn球体附着在内表面,后续激光诱导产生的 Zn谱
线再次提高 34.3%. 至此,可以给出以下结论:脉冲
激光束烧蚀金属 Zn靶后产生的宏观孔洞和内表层
附着的大量微米金属 Zn球体结构使得后续脉冲激
光能量汇聚并耦合增强,并且微米球体起到主要作
用. 结合图 2(c)的描述,我们推断大量的金属 Zn球
体表面镶嵌着规则的纳米量级六边形和五边形小

平面,这些光洁的小平面可以对后续脉冲激光产生
镜面反射现象,在孔洞的内表层产生汇聚增强效应,
极大地提高了后续激光烧蚀的功率密度.
对比图 1(a)—(d)还可以清晰看到微米金属 Zn

球体的数量随着激光脉冲次数的增加而明显增多.
我们通过相同的激光束对四种烧蚀区域 (1, 10, 20,
30次脉冲)再次作用,利用等离子体光谱诊断技术,
进一步确认球体的数量对后续激光束的影响程度.
为表述清晰,本文将 1, 10, 20和 30次烧蚀后的损伤
区域分别定义为 N1, N2, N3, 和 N4, 光谱分析过程
中以等离子体中 Zn原子的孤立特征谱线 (468.01,
472.21 和 481.5 nm) 作为研究对象. 当后续脉冲激
光依次作用于 N1—N4 表面时,产生特征谱线的积
分强度如图 4(a)所示. 可以发现 Zn原子的特征谱
线的峰值强度随着烧蚀样品从 N1 变化到 N4 呈现

出明显提高趋势: 后续脉冲激光诱导产生的 Zn原
子 481.5 nm 谱线峰值依次为 2.4× 103, 3.9× 103,
6.2×103 和 10.7×103 (任意单位).
根据等离子体光谱诊断技术中的玻尔兹曼图

解法和孤立谱线斯塔克增宽机制分别计算等离子

体的电子温度和密度 [11,12].
在局部热力学平衡的假设下,同一电离状态得

到一系列相关谱线强度,利用它们来计算电子温度,
即玻尔兹曼图解法. 决定电子温度的表达式为 [11]

Ln(Imnλmn/Amngm) = Ln(N/Z)− (Em/KTe), (1)

对从高能级 m跃迁到低能级 n这一过程来说, λmn

是跃迁波长, Em 及 gm 分别是高能级的能量及统

计权重, K 是玻尔兹曼常数, Te 是电子温度, 以
Ln(Imnλmn/Amngm)为纵坐标, Em为横坐标根据上式

做图. 总的电子密度 N配分比 Z对温度并不起决定
作用, Ln(N/Z)可以看作常数项 (B),可以简化为

Ln(Imnλmn/Amngm) =−(Em/KTe)+B. (2)

通过图线斜率 (−1/kTe )的负倒数即可推导出电子
温度 Te . 本文中计算等离子体电子温度所选取的 5

图 4 (a)脉冲激光依次聚焦在经过 1, 10, 20和 30次激光损伤
区域,诱导产生的 Zn原子的孤立特征谱线 (468.01, 472.21和
481.5 nm); (b)四次聚焦后诱导产生等离子体的电子温度随着
演化时间的变化情况

条 Zn离子谱线分别为 330.26, 334.5, 472.21, 481.05
和 656.14 nm. 所选用的计算电子温度谱线跃迁波
长为 λmn, 上能级能量为 Em, 上下能级统计权重为
gm, gn,跃迁概率为 Amn,选自文献 [11]. 计算电子密
度的公式采用中性原子和一次电离、非类氢离子

的孤立谱线的斯塔克增宽并且主要是电子引起的,
在良好的近似条件下半高全宽为 [12]

∆λ1/2 = 2W (Ne/1016), (3)

文中采用 Zn 离子的 334.5 nm 谱线作为计算电子
密度,展宽系数W 选自文献 [12]计算出的 ∆λ1/2的

单位为 Å.通过计算得知诱导产生的等离子体电子
温度在 0.8—4.5 eV 范围, 电子密度在 1.2× 103—
3.7× 103 cm−3. 在时间演化过程中,电子温度和密
度呈现出非常相似的变化曲线,因此本文在图 4(b)
中只列出电子温度随延迟时间增长的演化特性. 如
图 4(b)计算结果所示,后续激光束在四种不同的样
品表面 N1, N2, N3 和 N4 诱导产生的等离子体电子

温度随着等离子膨胀呈现出相同的瞬态曲线:首先
在等离子演化早期 (0—250 ns)增加至最大值,然后
随着等离子体冷却而缓慢减小到稳定状态 (250—
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600 ns). 同时我们也注意到在等离子体演化过程中,
后续激光诱导 N1—N4 样品产生的电子温度数值逐

渐提高. 对比其他三种情况,经过 30次脉冲烧蚀后
的区域能够被诱导产生更为致密高温的等离子体.
通过高像素相机记录了在 N1 和 N4 表面的等离子

体图像,能够清晰地看到在 N4 表面诱导产生更为

明亮的辐射状等离子体.大量存在的类似足球状的
金属 Zn微米球体随着脉冲次数的增加而增多, 进
一步增强了对后续激光束的汇聚作用,使得诱导产
生更为致密高温的等离子体.今后的研究中将进一
步详细探讨微米 Zn球体表面上的纳米量级小平面
对入射激光的汇聚机制,以期能充分利用这种耦合
增强效应,为深入掌握激光微孔技术开辟新思路.

4 结 论

脉冲激光在低真空条件下聚焦到高纯金属 Zn
靶,烧蚀形成中心孔洞的最大深度随着脉冲次数递

增呈指数增长趋势. 并发现大量微米量级类似足

球状的金属 Zn球体附着在中心孔洞的内表面. 利

用等离子体光谱诊断技术分析宏观损伤和微观结

构对后续激光烧蚀的影响程度, 后续激光束分别

聚焦于平滑金属 Zn表面; 宏观孔洞的损伤表面既

具有宏观孔洞又在内侧附着大量微米球体.与烧蚀

平滑金属 Zn 相比, 后续激光诱导产生的 Zn 原子

334.5 nm特征谱线峰值强度由于 Zn表面的宏观孔

洞提高 10.3%,在此基础上由于内表面附有微观球

体还可以再次提高 34.3%. 实验结果表明: 大量微

米级金属球体的存在对后续脉冲激光产生耦合增

强效应起主要作用. 我们还发现随着激光脉冲次数

的递增, 金属微球的数目随之增多, 进一步增强了

对后续激光的汇聚作用,使得诱导产生更为致密高

温的等离子体.后续工作将集中在理论探讨这种增

强耦合的内在物理机制,为深入研究高频率的短波

长激光微加工技术奠定基础.
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Abstract
Numerous football-shaped Zinc micro-spheres on inner surface of the crater are produced by pulsed laser ablation of Zn metals

in vacuum condition (∼ 2 Pa). Pulsed laser induced plasma emission spectrum is measured to reveal the effects of macro- and micro-
structures on subsequent pulse laser ablation. The intensity of spectral line at 334.5 nm originating from Zn atoms by subsequent
laser ablation of the ablated spot is 10.3% higher than that created over a smooth surface. The intensity of the same spectral line
produced over a ablated spot with a great number of micro-spheres is 1.343 times higher than that produced by the plasma generated
over the ablated spot. The Zn micro-sphere completely covered with nano-scaled regular pentagonal and hexagonal facets can lead
to an enhanced absorption of the following laser energy. The total number of Zn micro-spheres increases as the number of laser
shots increses, which can result in hotter and dense plasma by subsequent laser ablation. The proposed results are of importance for
developing the laser micro-drilling technique.
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