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飞秒激光低压 N2等离子体特性的实验研究
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在低于一个标准大气压的条件下对飞秒激光产生的 N2 等离子体光谱进行了实验研究.结果表明,各种样品气

压下的激光 N2 等离子体光谱均表现为连续谱和线状谱的叠加. 随着样品气压的降低,连续谱和原子谱线的强度经

历了由缓慢增强发展为缓慢降低再到迅速降低的过程,而正一价离子谱线强度呈现逐步增强的特征. 在气压低于

0.3 atm (1 atm = 101325 Pa)时,出现了正二价态的离子谱线.给出了低压 N2等离子体对于飞秒激光传输和能量吸收

的物理特性,并初步讨论了低压等离子体通道特性. 这些结果有助于加深了解飞秒激光等离子体的特性和机理,特

别是给出了在实验上测量不同价态离子光谱的条件,为今后的研究提供了有益的实验依据.
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1 引 言

激光器问世以来,激光诱导等离子体技术 [1−3]

的研究就引起了人们极大的兴趣,但这些早期的研
究工作大多集中在气体等离子体的击穿机理、阈

值特性 [4,5]、等离子体光谱时间演化特性、空间分

布特性 [6−8] 以及利用激光等离子体光谱进行物质

成分分析 [9,10],等等. 由于受当时激光技术的限制,
激光的脉冲宽度仅仅覆盖了皮秒到纳秒或更长的

时间范围.如今,随着啁啾脉冲放大技术的发展,实
验室内可以轻易地获得脉宽在飞秒量级、强度大

于 1014 W/cm2的稳定的脉冲激光输出.这使得飞秒
激光与物质的相互作用的研究 [11]成为新的热点.
由于航天器、高海拔以及高速气流等往往涉

及的是低于一个标准大气压力的环境条件,所以需
要对低压条件下的激光等离子体特性进行研究.据
我们了解, Bindhu等 [12] 利用纳秒激光研究了在低

于一个大气压的条件下氩气等离子体对激光能量

吸收和散射的物理特性; Glumac和 Elliott [13] 也对

低压条件下的纳秒激光空气等离子体温度、密度

以及空间分布做了报道. 另外,文献 [14—16]对强
飞秒激光聚焦在空气中所激发的等离子体的发射

光谱的特征和阈值进行了实验研究.但对飞秒激光
在低压条件下等离子体特性的报道并不多. 为了进
一步加深了解飞秒激光等离子体的特性和机理,我
们利用飞秒激光激发产生 N2 等离子体的方法, 实
验研究了 0.1—0.85 atm (1 atm = 101325 Pa)样品气
压范围的 N2 等离子体的光谱特征、等离子体通道

特性以及飞秒激光在 N2 等离子体中的能量传输和

能量吸收特性.

2 实验装置

实验采用啁啾脉冲放大的掺钛蓝宝石飞秒激

光系统,该激光器系统主要技术指标如下: 激光脉
宽 33 fs,重复频率为 1 kHz,中心波长为 810 nm,最
大单脉冲能量为 3.0 mJ.为了研究低于一个大气压
的条件下, 飞秒激光 N2 等离子体光谱、等离子体

通道特性及激光传输和能量吸收的特性, 我们设
计了如图 1 所示的实验光路. 为了实时调控与监
控样品气压, 我们使用了 BK7 光窗、相应的充排
气以及气压测量仪组成的气体样品装置.激光器产
生的单脉冲能量为 2.25 mJ 的激光脉冲经透镜 L1

( f = 60 mm)聚焦于该气体样品装置中,样品装置中
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图 1 实验光路示意图

的 N2 在焦点处被击穿而形成等离子体. 在垂直
于激光入射方向, 等离子体光谱信号被透镜 L2

( f = 60 mm, 物距和像距均为 120 mm) 收集到
OceanOptics USB2000+ 型半导体光谱仪 (探测范
围为 340—1000 nm)的光纤耦合探头上,光谱仪同
计算机相连, 计算机实时显示并记录光谱信号. 同

时,我们利用与 L2 规格相同的透镜 L3 将等离子体

细丝 1 : 1成像到电荷耦合器件 (CCD)的探测面上,

从而观察等离子体通道的空间分布特征. 在激光入

射反方向, 功率计用于测量并记录激光脉冲经 N2

等离子体吸收和散射之后的剩余能量, 对低压 N2

等离子体激光传输和能量吸收的特性进行研究.

3 实验结果与分析

3.1 激光等离子体光谱特征

实验中, 先对脉冲宽度为 33 fs, 单脉冲能量为

2.25 mJ的脉冲激光在样品气压分别为 0.1, 0.2, 0.3,

0.5, 0.7和 0.85 atm条件下的等离子光谱进行了研

究,所得结果如图 2所示. 从图 2中可以看出,在光

谱仪探测范围内,六种气压下的等离子体光谱均由

连续谱本底和叠加于其上的诸多线状谱 [17]构成.

为了更清楚地看出各种气压下 N2 等离子体光

谱的特性, 我们对图 2 所示的光谱进行了拟合, 扣

除等离子体线状谱之后, 经过适当的平滑, 得到了

如图 3所示的等离子体连续谱.

图 2 激光 N2 等离子体光谱

从图 3 中可以看出, 在六种样品气压下的 N2

等离子体连续谱均由短波段 340—700 nm 和长波
段 700—950 nm 两部分连续谱 [17,18] 构成, 而且都
具有一共同的特征: 短波段连续谱在强度上均明显
地高于长波段连续谱.由于短波段和长波段的连续
谱产生机制不同, 前者主要来自韧致辐射, 而后者
主要是来自复合辐射 [17,19] 的贡献. 两种机制都是
自由电子与离子发生碰撞的结果,只是前者为自由

电子与离子碰撞发生自由 -自由态跃迁而辐射电磁
波的过程,而后者则是自由电子与离子碰撞中被离
子俘获变为束缚态的电子,多余的能量以电磁辐射
的形式释放出来的过程. 为了定量地研究两种机制
下的连续谱随样品气压的变化特性,我们将两种波
段的连续谱以及全波段的连续谱的面积随气压的

变化曲线示于图 4. 从图 4中,我们可以看出:各种
气压下的短波段连续谱面积占全波段光谱面积的
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比值都在 0.8以上,从而得知激光 N2等离子体的连

续谱主要来自韧致辐射, 复合辐射贡献很小. 由于
短波段的连续谱占主导,短波段以及全波段连续谱
随样品气压的变化特性基本一致, 峰面积均在 0.7
atm时达到峰值, 0.5—0.85 atm范围内变化相对缓
慢,在低于 0.5 atm的气压时,光谱面积下降得非常
迅速.而来自于复合辐射的长波段连续谱的峰面积
在 0.1—0.85 atm范围内相对变化不大.我们分析这
些差异可能由以下三个方面的原因造成: 一方面,
韧致辐射与复合辐射的相对贡献与等离子体温度

密切相关,温度越高,电子越不容易被离子俘获,复
合辐射的相对贡献就越小 [17,19], 在我们的实验情
况下, 激光击穿的等离子体温度相对比较高, 所以

复合辐射不占主要地位; 另一方面, 随样品气压的
降低,自由电子与离子发生碰撞的概率减小 [20],从
而造成由韧致辐射和复合辐射产生连续谱强度的

降低;另外,在样品气压为 0.7 atm时连续谱的强度
最大,可视为各种辐射和吸收机制共同作用达到平
衡的结果.
为了研究低压条件下激光 N2 等离子体线状谱

特性, 我们对图 2 所示的光谱进行拟合, 扣除等离
子体连续谱本底后,得到了如图 5所示的等离子体
线状谱. 另外, 我们已对图 5 所示的激光等离子体
的大部分线状谱做了认证,即给出了各条线状谱所
对应的原子及相关离子中的跃迁能级对,认证结果
列于表 1.

图 3 不同样品气压下的激光 N2 等离子体连续谱

图 4 (a)短波段、长波段和全波段连续谱面积随气压的变化曲线; (b)不同气压下短波段连续谱面积与全波段连续谱面积的比值
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表 1 N2 等离子体光谱认证结果

种类 波长/nm 压强/atm 跃迁形式 参考文献

N++ 399.8 0.1—0.3 2s24d—2s25f

N++ 400.3 0.1—0.3 2s24d—2s25f

N+ 404.3 0.1—0.5 2s2p3—2s22p3p

N+ 444.7 0.1—0.85 2s22p3p—2s22p3d

N+ 478.8 0.1—0.7 2s22p3p—2s22p3d

N+ 480.3 0.1—0.7 2s22p3p—2s22p3d

N+ 500.1 0.1—0.5 2s22p3p—2s22p3d

N+ 500.2 0.1—0.5 2s22p3s—2s22p3p

N+ 500.5 0.1—0.5 2s22p3p—2s22p3d

N+ 504.5 0.1—0.5 2s22p3s—2s22p3p

N+ 553.5 0.1—0.85 2s2p2(4P)3s—2s2p2(4P)3p

N+ 567.9 0.1—0.5 2s22p3s—2s22p3p

N+ 594.1 0.2—0.85 2s22p3p—2s22p3d

N+ 648.2 0.1—0.85 2s22p3s—2s22p3p

N 577.2 0.2—0.85 2s22p2(3P)3p—2s22p2(3P)7s

N 600.8 0.1—0.85 2s22p2(3P)3p—2s22p2(3P)4d

N 665.6 0.1—0.85 2s22p2(3P)3p—2s22p2(3P)5s

N 672.2 0.1—0.85 2s22p2(3P)3p—2s22p2(3P)4d

N 742.3 0.1—0.85 2s22p2(3P)3s—2s22p2(3P)3p

N 744.2 0.1—0.85 2s22p2(3P)3s—2s22p2(3P)3p [16]

N 746.8 0.1—0.85 2s22p2(3P)3s—2s22p2(3P)3p [15, 16]

N 818.8 0.1—0.85 2s22p2(3P)3s—2s22p2(3P)3p [16]

N 821.6 0.1—0.85 2s22p2(3P)3s—2s22p2(3P)3p [16]

N 824.3 0.1—0.85 2s22p2(3P)3s—2s22p2(3P)3p

N 859.4 0.1—0.85 2s22p2(3P)3s—2s22p2(3P)3p

N 862.9 0.1—0.85 2s22p2(3P)3s—2s22p2(3P)3p

N 868.3 0.1—0.85 2s22p2(3P)3s—2s22p2(3P)3p [15]

N 904.5 0.1—0.85 2s22p2(1D)3s—2s22p2(1D)3p

N 904.9 0.1—0.85 2s22p2(1D)3s—2s22p2(1D)3p

N 939.2 0.1—0.85 2s22p2(3P)3s—2s22p2(3P)3p

结合表 1, 从图 5 中可以看出, 所有样品气压
下的激光 N2 等离子体线状谱均存在 N 原子谱线
和正一价的 N离子谱线.同时,随着样品气压的降
低,正一价的 N离子谱线强度逐步增强,而 N原子
谱线则呈现先增后减的变化特征, 在 0.5 atm 时达
到最大值. 在实验中, 我们还发现当样品气压低于
0.30 atm时,会出现少量正二价的 N离子谱线 N++

(399.8 nm)和 N++ (400.3 nm). 另外,从表 1中还可
以看出,这些大量的离子谱线以及原子谱线的存在
与文献 [15, 16] 所报道的结果有所不同. 文献 [15,
16]中, 飞秒激光等离子体光谱特征表现为短波段

强烈的连续谱和长波段 (波长在 800 nm附近)强度
相对较低的线状谱, 而没有出现波长在 500 nm 附
近的大量正一价离子谱线.我们认为这些差异是由
于样品气压的不同造成的,这是出于以下几个方面
考虑:首先, 在不同的样品气压下单个分子吸收激
光能量而电离的途径和机制不同,从而导致所产生
的离子价态不同, 随着样品气压的降低, 激光激发
N2 电离的阈值增大

[5],多光子电离机制占主导,并
且电离所需光子数目增加,这样更容易产生高价离
子;其次,在低气压下,自由电子平均自由程的增大
使得自由电子与高价离子发生碰撞猝灭的概率减
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小, 故高价离子光谱更容易被观测到, 而在高气压
下, 一方面 N2 电离时能够吸收的光子数目的减少

使得难以产生高价态的离子; 另一方面, 一价离子

以及少量高价态离子与电子发生碰撞猝灭概率的

增大,从而使得在高气压下激光 N2 等离子体线状

光谱更多地表征为原子谱线.

图 5 不同气压下 N2 等离子体线状谱 (a) 0.85 atm; (b) 0.7 atm; (c) 0.5 atm; (d) 0.3 atm; (e) 0.2 atm; (f) 0.1 atm

3.2 激光传输和能量吸收特性

图 6给出了 N2 等离子体对飞秒激光能量传输

以及能量吸收特性随样品气压的变化曲线. 其中,
不同气压下等离子体吸收和散射的能量 (Eabs+sca)
与激光能量 (Elaser)的比值示于图 6(a)中. 从图 6(a)
中可以看出,在 0.1—0.85 atm的样品气压下, 等离
子体散射和吸收的能量与激光能量的比值均低于

23%, 最高值出现在 0.7 atm 样品气压下的 22.7%.
这一结果与文献 [13] 报道的结果不同. 文献 [13]
报道的是单脉冲能量为 180 mJ、脉宽为 7 ns、波
长为 532 nm 的 Nd:YAG 的脉冲激光在样品气压
为0.75 atm时, 等离子体散射和吸收的能量约占激
光能量的 79%. 我们认为这种差异是由于所用不同
激光脉冲造成的. 一方面, 由于脉冲宽度的不同使
得气体被激发为等离子体的机制不同,当脉宽为飞
秒量级时, 多光子电离是最主要的电子产生机制.
而随着脉宽的增加, 多光子电离的作用逐渐减弱,
多光子电离产生的自由电子成为 “启动” 电子, 通

过逆韧致辐射进一步吸收光子以获得足够的能量

与气体分子发生碰撞,从而发生碰撞电离. 在这一

过程中, 可以看出相对于飞秒激光, 气体分子对于

纳秒激光有着更高的吸收效率 [4]. 另一方面,文献

[13]中的单脉冲能量为 180 mJ,远高于我们实验中

所用的 2.25 mJ的单脉冲能量. 已有研究指出,由于

自聚焦和自散焦两种机制的作用, 在相同气压下,

等离子体对脉冲激光能量的散射和吸收随单脉冲

能量的增大而增强 [12].

此外,为了定量地研究低压下飞秒激光等离子

体的能量吸收特性,我们将图 2所示的各气压下的

整个光谱面积 (Snor) 与等离子体散射和吸收的激

光能量 (Eabs+sca)的比值随气压的变化曲线示于图

6(b) 中. 从图 6(b) 可以看到, 在 0.5 atm 的气压下,

激光能量转化为等离子体信号的效率最高,而在气

压低于 0.5 atm时,能量转化效率迅速下降,这表明

了在低压端激光能量的损失更多的是由于等离子

体散射造成的.
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图 6 (a)不同样品气压下 N2 等离子体吸收和散射的能量 (Eabs+sca)与入射脉冲激光能量 (Elaser)的比值; (b)整个光谱面积

(Snor)与等离子体散射和吸收的能量 (Eabs+sca)的比值随气压的变化关系

3.3 激光等离子体通道特性

图 7给出了 CCD曝光门时为 8 ms所拍摄的不

同样品气压下的飞秒激光 N2 等离子体荧光图像.

由图 7可知,在我们的实验条件下,飞秒激光 N2 等

离子体通道在空间上均表现为单丝结构,其长度和

宽度分别在 2000—2800 µm 和 350—650 µm 的范

围内.当样品气压低于 0.7 atm时,细丝的长度和宽
度均随着样品气压的降低而增大. 同时, 还可以看
出, 当样品气压降低时, 等离子体细丝核心向聚焦
透镜几何焦点移动. 正如图 7(f) 所示, 在样品气压
为 0.1 atm 时, 等离子体细丝核心与几何焦点近似
重合,这与文献 [12]所报道低压条件下等离子体细
丝限制在聚焦透镜几何中心的结果一致.

图 7 不同气压下 N2 等离子体通道图像 (X 轴正方向为靠近聚焦透镜方向,透镜几何焦点位于 X 轴 1400 µm处)

(a) 0.85 atm; (b) 0.7 atm; (c) 0.5 atm; (d) 0.3 atm; (e) 0.2 atm; (f) 0.1 atm
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另外, 从图 7 中还可看出, 等离子体细丝核心
均具有最高的光辐射强度. 为此, 我们将图 7 所示
的等离子细丝的最高光辐射强度随气压的变化曲

线示于图 8. 不难发现, 其变化趋势与图 6(b)所示
的激光能量转化为等离子体光谱信号强度的效率

变化趋势一致.因此,我们得出结论:飞秒激光等离
子体的核心才是吸收激光能量的主要部分. 这充分
证明了多光子电离是飞秒激光击穿气体产生等离

子体的主要机制. 同时, 这也很好地解释了飞秒激
光等离子体的能量吸收效率并没有随等离子体的

体积增大而增大的矛盾.

图 8 等离子细丝的最高光辐射强度随气压的变化

4 结 论

本文实验研究了在低于一个标准大气压的条

件下, 超强飞秒激光激发 N2 等离子体的光谱、空

间分布特征以及激光在等离子体中的传输和能量

吸收特性. 实验得到的主要结论如下: 1)在低于一
个大气压的样品气压下,激光脉冲宽度为 33 fs,单
脉冲能量为 2.25 mJ的激光脉冲产生的 N2 等离子

体光谱的主要特征均表现为连续谱本底和分立线

状谱的叠加; 2)随样品气压的降低, 由韧致辐射和
复合辐射产生的连续谱强度在 0.5—0.85 atm范围
内变化相对缓慢,在低于 0.5 atm的气压下,光谱面
积迅速下降,同时,在较高的样品气压下,线状谱表
现为强烈的 N原子光谱,而在低气压时, N原子光
谱的强度下降得非常迅速, 而正一价 N 离子光谱
的强度有所增强, 甚至出现了正二价的离子光谱;
3)对于飞秒激光,在各种样品气压下等离子体对激
光能量的吸收和散射效率都不高,通过对比等离子
体光谱面积,在气压低于 0.5 atm时,等离子体对激
光能量的吸收效率更低,激光能量的损失更多的是
由于等离子体的散射造成的; 4)在我们的实验条件
下, 飞秒激光等离子体通道均为单丝结构, 其空间
分布特征主要表现为细丝的体积随气压的降低而

增大;光辐射强度与能量吸收率随样品气压的变化
趋势一致, 随气压的降低, 均经历了缓慢增加发展
为迅速降低的过程. 上述结果是飞秒激光 N2 等离

子体特性在改变样品气压的条件下得到的,也是飞
秒激光与气体相互作用在不同的气压下具有不同

的电离机制、能量传递途径和吸收效率的体现. 这
些结果为深入了解飞秒激光等离子体的特性和机

理提供了新的线索,也为实验上有针对性地观测不
同价态的离子光谱提供了可靠的实验依据.
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Abstract

The spectra of N2 plasma induced by a femtosecond pulsed laser are studied experimentally at sub-atmospheric pressure. The

results show that the spectra of laser-induced plasmas for all sample pressures are composed of continuous spectra and line spectra. As

the sample pressure is reduced the intensities of continuous spectra undergo the transition from slow increase to rapid decrease; on the

other hand, the intensities of N+ spectra increase significantly with the decrease of pressure. The spectra of N++ species are observed

when the pressure is lower than 0.3 atm. The behaviors of the femtosecond laser propagation and energy absorption in N2 plasma

at sub-atmospheric pressure are also given and the feature of the laser-induced plasma channel is briefly discussed. These results are

helpful for better understanding the laser-induced plasma characteristics, especially provide the clue to the experimental measurement

conditions for different charged species, which is useful for the future corresponding experimental research.
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