
0650104⁃1

第 50 卷第 6 期

2021 年 6 月

Vol.50 No.6
June 2021

光 子 学 报

ACTA PHOTONICA SINICA

飞秒激光诱导微结构中飞秒时间分辨等离子体的
时空动力学过程（特邀）
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摘 要：利用飞秒时间分辨泵浦探测阴影成像技术研究了不同数值孔径显微物镜聚焦的单脉冲飞秒激

光诱导熔融石英微结构中等离子体的瞬态时间-空间演化特性及瞬态电子密度空间分布与激光诱导微

结构的联系。实验结果表明显微物镜聚焦的飞秒激光在样品中诱导瞬态峰值电子密度随延时的增加

先增大后逐渐减小。当显微物镜的数值孔径为 0.45时，飞秒激光在样品中诱导瞬态峰值电子密度的空

间位置随延时的增加变化不大，基本都在非线性焦点处，激光在样品中诱导的微结构是点状的；当显微

物镜的数值孔径为 0.3时，飞秒激光在样品中诱导瞬态峰值电子密度的空间位置随延时的增加逐渐向

样品内部移动，激光诱导的微结构是长条状的。此外，不同数值孔径显微物镜聚焦飞秒激光在样品中

诱导最大瞬态电子密度的空间位置与激光诱导微结构的位置一致，这说明飞秒时间分辨泵浦探测阴影

成像可用于超快激光微加工过程的在线检测，可为超快激光诱导材料微结构的定向调控及加工参数优

化提供参考。
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Abstract：Temporal-spatial evolutions of transient plasma in single pulse femtosecond（fs） laser induced
microstructure in fused silica were investigated using fs time-resolved pump-probe shadowgraphy. The
relation between the spatial distribution of transient electron density and the distribution of fs laser-induced
microstructure in fused silica were also studied. In this study，the fs laser was focused by two kinds of
microscope objectives with different Numerical Aperture（NA）. The results showed that the transient peak
electron density indued by focused fs laser was increased and then decreased as delay time of probe beam
increased. When the NA of the microscope objective was 0.45，the spatial position of transient peak
electron density induced by fs laser did not moved as delay time increased，which basically kept at the
nonlinear focus. The fs laser-induced microstructure in the sample was punctate. When the NA of the
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microscope objective was 0.3，the spatial position of transient peak electron density induced by fs laser
moved from the sample surface to the inside of the sample as delay time increased. The fs laser-induced
microstructure in the sample was long strips. In addition，we found that the spatial position of fs laser-
induced maximum transient electron density was consistent with the position of laser-induced
microstructure when fs laser was focused by the two different microscope objective. Those results imply
that fs time-resolved pump-probe shadowgraphy may be used for online monitoring fs laser processing
process， which can provide references for directional control of ultrafast laser-induced material
microstructure and optimization of machining parameters.
Key words：Femtosecond laser；Pump-probe shadowgraphy；Plasma；Micro-nano machining；Numerical
aperture
OCIS Codes：060.2340；320.7160；350.5400；220.4000；230.3990

0 引言

飞秒激光诱导透明介质微纳结构具有广泛应用，比如光栅和光波导的制备［1］、材料的隐形切割［2］、光存

储［3］等。由于飞秒激光诱导透明介质微纳结构主要基于非线性效应，不同波长、脉冲宽度诱导材料结构改变

的机制也不相同。例如：光学着色、折射率变化、微孔洞和微裂纹［4］。此外飞秒激光成丝效应对激光诱导微

结构也有重要影响。飞秒激光成丝是由克尔自聚焦、等离子体自散焦两者的动态平衡决定的。飞秒激光诱

导材料微结构过程中总伴随等离子体产生，而等离子体影响着飞秒激光传输及精确聚焦。因此，表征飞秒

激光与材料中电子相互作用过程中局域瞬态自由电子等离子体动力学过程对于理解飞秒激光微纳加工机

理具有重要意义。

飞秒时间分辨泵浦探测阴影成像［5］广泛地用于研究飞秒激光与透明材料相互作用中自由电子等离子体

时间-空间演化动力学过程。MAO Xianglei等［6］利用飞秒时间分辨泵浦探测阴影成像研究了单脉冲飞秒激

光在硼硅酸盐玻璃中诱导等离子体的时间-空间演化特性，并给出不同能量泵浦光在样品中诱导等离子体

的阴影分布。SUN Quan等［7］利用泵浦探测阴影成像研究了单脉冲飞秒激光在熔融石英中诱导等离子体的

阴影分布，并结合干涉成像得到电子的碰撞时间约为 1.7 fs及电子密度的大小约在 1019 cm-3量级。PAN
Changji等［8］利用双色泵浦探测阴影成像研究了单脉冲飞秒激光在熔融石英中诱导等离子体的时间-空间演

化特性，并发现熔融石英中自由电子弛豫时间与电子密度呈反比例关系。上述报道主要研究了飞秒激光在

材料中未诱导出微结构时的等离子体动力学过程，而飞秒激光诱导材料产生微结构过程中等离子体超快动

力学过程的研究对于理解飞秒激光微纳加工的机理更有意义。WANG Feifei等［9］利用泵浦探测阴影成像技

术研究了多脉冲飞秒激光烧蚀熔融石英表面过程中，前一个飞秒激光脉冲在介质中诱导的弹坑结构对后续

脉冲能量分布的影响。GAWELDA W等［10］利用飞秒时间分辨泵浦探测阴影成像技术揭示了飞秒激光在掺

杂磷酸盐玻璃中写入波导结构时，可以通过最小化光束成丝和焦前耗尽效应来改善激光能量沉积的空间

分布。

本文利用飞秒时间分辨泵浦探测阴影成像技术研究了显微物镜聚焦的单脉冲飞秒激光在熔融石英中

传输时诱导等离子体的瞬态时间-空间演化特性及瞬态电子密度空间分布与激光诱导微结构的联系。通过

分析得到瞬态峰值电子密度及其所在空间位置随延时的演化规律，及不同数值孔径显微物镜聚焦的飞秒激

光在样品中诱导自由电子等离子体分布与激光诱导微结构分布的联系。

1 实验装置

飞秒时间分辨泵浦探测阴影成像的实验装置如图 1所示。掺钛蓝宝石飞秒激光器（Femtosecond Laser）
发出的中心波长为 800 nm、重复频率为 1 kHz、单脉冲能量为 3.5 mJ的水平偏振的激光脉冲经机械光学斩波

器（Chopper，MC1F10，Thorlabs）斩波，重复频率降低到 0.5 kHz。随后，飞秒激光由光分束器（Beam
Splitter，BS）分为泵浦光（Pump）和探测光（Probe）。在泵浦光路中加入 λ/2波片和格兰棱镜（Glan Prism，

GP）组合调节泵浦光能量，其中格兰棱镜 GP的偏振轴调为水平方向。泵浦光由显微物镜（Microscope
Objective，MO1）从样品（Sample）侧面聚焦到样品内部。样品是一块 50 mm×5 mm×2 mm的条形熔融石

英，泵浦光入射面及探测光经过面抛光。样品被安装在计算机程序控制的 3D移动平台上，并以足够高的速
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度平行于 x方向移动，确保每个泵浦光脉冲在样品中的辐照区域无重叠。探测光经光反射镜（Mirror，M）、

光延迟线（Delay line）后垂直入射到样品，再由另一个显微物镜（Microscope Objective，10×，NA=0.3，
Nikon，MO2）将透过样品的探测光成像在电荷耦合器件（Charge Coupled Device，CCD）上。探测光路的延迟

线由安装在计算机程序控制的 1D移动平台上的两个反射镜（M）组成，可以精确实现探测光和泵浦光相对

延时的调节。同时，探测光能量足够低，以确保样品不会被改性。实验中使用的斩波器具有触发与同步功

能。由飞秒激光光源输出一路同步信号触发斩波器，同时斩波器控制器可输出信号触发 CCD，实现 CCD拍

照与激光脉冲同步。当探测光通过样品时，泵浦光激发的自由电子等离子体吸收探测光，因此有等离子体

的区域在图像中表现为阴影。

2 实验结果及分析

首先研究数值孔径为 0.45显微物镜（Microscope Objective，20×，NA=0.45，Nikon，MO1）聚焦的飞秒激

光在样品内传输时诱导等离子体的演化过程。泵浦光从熔融石英样品侧面聚焦在样品表面下约 500 μm，泵

浦能量为 16.0 μJ。CCD记录的不同延时等离子体分布的阴影图像如图 2所示。泵浦光的传输方向定义为 Z

方向，即图中黑色箭头所示的方向。为方便起见，把各图像最左边定义为 Z=0 μm，将只有微弱等离子体出

现在图像中的延时定义为 0 fs。从图 2可以看出飞秒激光在样品内诱导等离子体分布沿激光传输方向均呈

锥状。随着延时的增加，图像中等离子体区域的阴影强度先增强后减弱。图像中阴影强度变化在一定程度

上反映了泵浦光强的变化。在图像中可以明显观察到前泵浦光脉冲在样品中诱导的微结构，说明聚焦后泵

浦光强已经达到材料的破坏阈值。图中红色箭头所示的位置为微结构所在的位置。

同时，为了计算探测光透过率以及消除探测光本身分布不均匀的影响，先用 CCD记录样品无泵浦光辐

图 1 飞秒时间分辨泵浦探测阴影成像的装置示意图

Fig. 1 Schematic diagram of the femtosecond time-resolved pump-probe shawdowgraphy

图 2 16.0 μJ飞秒激光时在熔融石英中诱导等离子体的时间分辨图像

Fig. 2 Time-resolved images of plasma induced by 16.0 μJ femtosecond laser in fused silica
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射时的图像作为参考图像，再记录某延时下泵浦光作用样品时探测光透过等离子体所成的时间分辨图像。

将某延时下的时间分辨图像与参考图像相除，可以获得该延时下不同位置处探测光透过率 T。延时为 300 fs
的时间分辨图像与其对应的透过率分布图像分别如图 3（a）和 3（b）所示。在透过率图像中可以明显观察到

等离子体分布。

探测光通过等离子体区域时会发生吸收、反射和折射。考虑到自由电子等离子体沿泵浦光传输方向具

有柱对称性，穿过等离子体区域轴线的探测光入射角为零，研究等离子体轴线上的等离子体分布时可忽略

等离子体对探测光的折射效应。等离子体对探测光的反射是微不足道的［11］，也可忽略反射效应。只考虑等

离子体对探测光的吸收，则探测光中心区域的光强 It为［7］

dI t /dx=-αI t （1）
对式（1）积分，可得

-ln T = ∫αdx （2）

式中，T为等离子体轴线上探测光的瞬态透射率，x为沿探测光传输方向等离子体的长度，α为瞬态吸收

系数。

进一步，可以计算瞬态平均吸收系数的大小为

α aver = - ( )ln T xFWHM （3）
式中，αaver为瞬态平均吸收系数，xFWHM为沿探测光传输方向等离子体长度的半高全宽（xFWHM的值由瞬态透过

率图像得到，并且 xFWHM=yFWHM）。

由实验中测得的等离子体轴线上某位置的瞬态透过率，利用式（3）可以得到该位置处的瞬态平均吸收

系数。数值孔径 0.45的显微物镜聚焦时，16 μJ泵浦光在样品中传输时非线性焦点处瞬态平均吸收系数随延

时的演化如图 4所示。从图 4可以看出瞬态平均吸收系数随延时的增加先增加后减小，其演化过程的半高

全宽（Full Width at Half Maximum，FWHM）约为 400 fs。这说明实验中所探测到的电子演化是一个超快弛

豫过程。熔融石英中等离子体可能通过自陷激子及其它超快过程弛豫［13-14］。由参考文献［15］可知，自陷激

子在飞秒时间尺度内弛豫为电子缺陷，其典型的吸收峰在 2.8 eV和 1.9 eV。因此，自陷激子形成的电子缺

陷对 800 nm波长没有吸收，利用 800 nm的探测光无法直接探测到自陷激子的弛豫过程及其分布。本实验

图 3 延时为 300 fs的时间分辨图像和相应的透过率分布图像

Fig. 3 Time-resolved image at a delay time of 300 fs，and its corresponding transmissivity image

图 4 非线性焦点处瞬态平均吸收系数随延时的演化

Fig. 4 The evolution of the average transient absorption coefficient at nonlinear focus
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中所探测的是纯自由电子等离子体的空间分布和弛豫过程。

由于

α= σn e （4）
式中，ne为等离子体轴线上瞬态电子密度，σ为Drude模型［12］中逆韧致辐射的吸收截面。

因此可以得到，瞬态电子密度大小为

n e = - ( )ln T σxFWHM （5）
当只考虑等离子体轴线上的电子密度分布时，利用式（5）可以由实验中测得的等离子体轴线上某位置

的瞬态透过率得到该位置处的瞬态电子密度。进一步地，由每一延时下等离子体轴线上探测光瞬态透射率

的空间分布可以推导出每一延时下等离子体轴线上瞬态电子密度的空间分布。当显微物镜的数值孔径为

0.45，泵浦能量为 16.0 μJ，延时分别为 150 fs、300 fs、450 fs和 600 fs时，沿等离子体轴线上瞬态电子密度的空

间分布如图 5（a）所示。从图 5（a）可以观察到所有延迟下等离子体轴线上瞬态电子密度随泵浦光传输深度

的增加先增加后减小。将每个延时的最大电子密度定义为瞬态峰值电子密度。由每一延时电子密度的空

间分布可以获得每一延时瞬态峰值电子密度及其所在的空间位置。显微物镜的数值孔径为 0.45，泵浦能量

为 16.0 μJ，飞秒激光在样品中诱导瞬态峰值电子密度随延时的演化如图 5（b）中黑线所示，可以看出瞬态峰

值电子密度随延时的增加先增大后逐渐减小，并在延时为 350 fs时达到最大瞬态电子密度，其值约为 1.12×
1020 cm-3。飞秒激光在样品中诱导瞬态峰值电子密度所在的空间位置随延时的演化如图 5（b）中红线所示，

可以看出瞬态峰值电子密度的空间位置随延时的增加开始几乎保持在非线性焦点处，550 fs后逐渐向样品

内部移动，700 fs 时移动了约 25 μm。

研究显微物镜的数值孔径为 0.45时，不同能量泵浦光（0.8，1.5，2.0，4.0，8.0和 16.0 μJ）在样品中诱导等

离子体的演化。CCD记录的不同能量泵浦光诱导等离子体时间分辨图像的延时范围从 0 fs到 700 fs。图 6
（a）展示了延时为 300 fs时不同能量泵浦光在样品中诱导等离子体的时间分辨图像。可以看出，不同能量泵

浦光在样品内诱导等离子体分布沿激光传输方向均呈锥状。此外，随着泵浦能量的增加等离子体的覆盖范

围逐渐增大。可以看出 4.0，8.0和 16.0 μJ泵浦光脉冲在样品中诱导的微结构，并且随着泵浦能量的增加飞

秒激光诱导的微结构越来越明显，其中红色箭头所示的位置为微结构所在的位置。图 6（b）展示的是不同能

量泵浦光在样品中诱导微结构在 50×显微镜（NA=0.5，Olympus）下的成像结果。由图 6（b）可以看出不同

能量泵浦光诱导微结构的形貌均为点状，并且随着泵浦能量的增加点状微结构越来越明显。

图 7（a）和图 7（b）是显微物镜的数值孔径为 0.45时，不同能量泵浦光（0.8，1.5，2.0，4.0，8.0和 16.0 μJ）在

样品中诱导瞬态峰值电子密度及其所在空间位置随延时的演化。各能量泵浦光诱导的瞬态峰值电子密度

随延时的增加均先增大后减小，这与 16.0 μJ的趋势一致。0.8，1.5，2.0，4.0，8.0和 16.0 μJ达到最大瞬态电子

密度的延时分别为 400 fs，400 fs，400 fs，250 fs，350 fs，和 350 fs，其值分别为 5.02×1019，7.73×1019，9.75 ×

图 5 显微物镜聚焦的飞秒激光在熔融石英中诱导瞬态电子密度的时间-空间分布

Fig. 5 Temporal-spatial distribution of the transient electron density induced by focused femtosecond laser in the fused silica
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1019，1.07×1020，1.10×1020和 1.12×1020 cm-3。瞬态峰值电子密度的空间位置随延时的增加基本变化不大，

只有泵浦能量为 16.0 μJ的瞬态峰值电子密度的空间位置在 550 fs之后向样品内部移动了约 25 μm。这可能

是由于 16.0 μJ泵浦能量较大，在非线性焦点之后仍有较高能量并发生自聚焦，因此观察到瞬态峰值电子密

度的空间位置向非线性焦点后移动的现象。图 7（c）展示了最大瞬态电子密度随泵浦能量的变化。随着泵

浦能量的增加，最大瞬态电子密度先增大，在 4.0 μJ开始逐渐饱和。这是因为等离子体自散焦效应局部平衡

了光克尔效应，从而使最大瞬态电子密度达到饱和［16］。由于从 4.0 μJ开始，样品中出现激光诱导的微结构。

因此，4.0 μJ的最大瞬态电子密度 1.07×1020 cm-3与材料的损伤的阈值电子密度接近，这和 COUAIRON A
等［16］测得的电子密度在同一个量级。

进一步比较了不同数值孔径显微物镜聚焦下，飞秒激光在样品中诱导等离子体时空演化的区别与联

系。图 8展示了显微物镜的数值孔径为 0.3时，16 μJ飞秒激光在样品中诱导等离子体的瞬态峰值电子密度

及其空间位置随延时的演化。与图 5（b）相比可以看出在两种数值孔径的显微物镜聚焦下飞秒激光在样品

中诱导瞬态峰值电子密度均随延时的增加先增大再逐渐减小。但是，当显微物镜的数值孔径为 0.45时，瞬

态峰值电子密度所在的空间位置随延时的增加开始几乎保持在非线性焦点处，550 fs后逐渐向样品内部移

动，700 fs时移动了约 25 μm；当显微物镜的数值孔径为 0.3时，瞬态峰值电子密度所在的空间位置随延时的

增加逐渐向样品内部移动，移动范围约为 70 μm。这可能是数值孔径大的显微物镜聚焦飞秒激光时，激光能

量汇聚和发散比较快，高光强区域集中在非线性焦点附近，无法明显观察到等离子体瞬态峰值电子密度空

间位置的移动过程；而数值孔径小的显微物镜聚焦时，其瑞利长度长，聚焦的飞秒激光在很长范围内光斑变

图 6 不同能量泵浦光在样品中诱导等离子体的时间分辨图像和飞秒激光诱导微结构的典型形貌

Fig. 6 Time-resolved images of plasma induced by different pump energies and typical morphologies of microstructures

图 7 不同能量泵浦光在样品中诱导瞬态峰值电子密度及其空间位置随延时的变化

Fig. 7 Variation of transient peak electron density and its spatial position with delay time
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化不大，最高瞬态光强的位置随着飞秒激光的传输向样品内部移动，因此可以明显观察到激光的传输过程

及瞬态峰值电子密度空间位置的移动。

更进一步地，研究了瞬态电子密度的空间分布与激光诱导微结构的联系。图 9是显微物镜的数值孔径

为 0.45和 0.3时，16 μJ飞秒激光在熔融石英的每一个传输深度诱导最大瞬态电子密度的空间分布。图 9（a）
和 9（b）中的灰度图是延时为 150 fs的时间分辨阴影图像，插图为 16 μJ飞秒激光在样品中诱导的微结构在

50×显微镜下的成像结果。图 9（a）和 9（b）的共同点是空间上最大瞬态电子密度沿泵浦光传输方向先增大

后减小；不同点是图 9（a）中样品的微结构是点状结构，而图 9（b）中的微结构是长条状结构。以上结果表明，

大数值孔径显微物镜聚焦飞秒激光在非线性焦点处具有更长的作用时间和更高的作用光强，小数值孔径显

微物镜聚焦飞秒激光时，不仅光强降低，光强最高处作用位置也在变化。因此，前者可以诱导出点状的微结

构，而后者诱导出微结构在非线性焦点后沿激光传输方向延伸并呈长条状分布。值得注意的是，图 9（a）和

图 9（b）中最大瞬态电子密度所在的空间位置与微结构产生的位置基本一致。该结果表明飞秒时间分辨泵

浦探测阴影成像可以成为推断和预测飞秒激光在样品中诱导微结构位置及其分布的有力手段，这对材料的

隐身切割、微通道的制备等微结构的制备和调控具有重要的参考意义。

3 结论

利用飞秒时间分辨泵浦探测阴影成像技术研究了显微物镜聚焦的单脉冲飞秒激光在熔融石英中传输

时诱导等离子体的瞬态时间-空间演化特性及瞬态电子密度空间分布与激光诱导微结构的联系。结果表明

显微物镜聚焦的飞秒激光在样品中诱导瞬态峰值电子密度随延时的增加先增大后逐渐减小。当显微物镜

的数值孔径为 0.45时，所有延时下飞秒激光在样品内诱导等离子体的分布沿激光传输方向均呈锥状，且等

图 8 当显微物镜的数值孔径为 0.3时，16 μJ飞秒激光在样品中诱导瞬态峰值电子密度的时空演化

Fig. 8 Temporal-spatial evolutions of the transient peak electron density when 16 μJ femtosecond laser was focused by micro⁃
scope objective with 0.3 NA

图 9 16 μJ飞秒激光在样品的每一个传输深度诱导最大瞬态电子密度的空间分布。阴影图像的延时为 150 fs。插图：16 μJ飞
秒激光诱导微结构在 50×显微镜下的成像结果

Fig. 9 Spatial distribution of maximum transient electron density at each propagation depth induced by 16 μJ femtosecond laser.
The delay time of the shadow images was 150 fs. Inset：Typical morphologies of microstructure induced by 16 μJ
femtosecond laser observed under a 50× microscope
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离子体轴线上瞬态电子密度随激光传输深度的增加先增加后减小。瞬态峰值电子密度的空间位置随延时

的增加变化不大，基本都在非线性焦点处，激光诱导的微结构是点状的；当显微物镜的数值孔径为 0.3时，飞

秒激光在样品中诱导瞬态峰值电子密度的空间位置随延时的增加逐渐向样品内部移动，激光诱导的微结构

是长条状的。此外，不同数值孔径显微物镜聚焦飞秒激光在样品中诱导最大瞬态电子密度的空间位置与激

光诱导微结构的位置一致，这表明飞秒时间分辨泵浦探测阴影成像可以成为推断和预测飞秒激光在样品中

诱导微结构位置及其分布的有效工具。
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