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Рассмотрены условия развития электрокапиллярной неустойчивости на поверхности металлической капли

в плазме лазерного факела. Показано, что классическое выражение для критического заряда капли (предела
Рэлея) применимо только для анализа перехода в неустойчивое состояние высоких мод собственных

колебаний капли. Получено модифицированное выражение для предела Рэлея с учетом этого ограничения.
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Ранее в экспериментах по наносекундной лазерной

абляции металлов в вакууме был обнаружен особый

режим абляции [1], при котором на подложке, распо-

ложенной на расстоянии нескольких сантиметров от

поверхности мишени, формируются структуры, состо-

ящие из аморфных наночастиц аблируемого металла

диаметром несколько нанометров и характеризующиеся

крайне узкой дисперсией наночастиц по размерам. На

основе этого эффекта был создан метод формирования

подобных наноструктур различных металлов — ме-

тод лазерного электродиспергирования, который нашел

применение, в частности, в создании катализаторов

с высокой каталитической активностью и химической

устойчивостью [2].

Метод лазерного электродиспергирования металлов

основан на эффекте каскадного дробления субмикрон-

ных капель металла, вылетающих с поверхности мишени

в плазму лазерного факела, где происходит их зарядка

потоком электронов плазмы (рис. 1, а). Если заряд капли

превышает критическую величину qR (предел Рэлея), то
капли переходят в неустойчивое состояние и под дей-

ствием кулоновских сил эмитируют большое количество

дочерних нанокапель.

Для получения требований на параметры плазмы,

при которых может происходить дробление, необходимо

определить величину критического заряда капли qR в

плазме. Одним из вариантов оценки этой величины

является использование классического предела Рэлея,

полученного для заряженной капли в вакууме [3]:

qR = 4π
(

(N + 2)ε0σR3
d

)1/2

. (1)

Здесь Rd — радиус капли, ε0 — диэлектрическая по-

стоянная, σ — коэффициент поверхностного натяжения,

а N > 2 — номер моды, переходящей в неустойчивое

состояние. Поскольку в рамках данного приближения

критический заряд возрастает с увеличением номера

моды, для анализа устойчивости капли достаточно рас-

смотреть переход в неустойчивое состояние только моды

N = 2. Анализ параметров плазмы для капель различных

размеров, при которых выполняется критерий (1) в

случае N = 2, был проведен в работе [4]. Однако даль-

нейшее исследование показало, что развитие рэлеевской

неустойчивости на поверхности субмикронных капель в

плазме лазерного факела имеет существенные особенно-

сти, которые ограничивают применимость критерия (1).

Чтобы это показать, рассмотрим более подробно

условия развития электрокапиллярной неустойчивости

на поверхности капли в плазме. При зарядке капли

металла в плазме (рис. 1, b), как известно, формируется

положительно заряженный слой, который экранирует

заряд капли (слой Ленгмюра). Толщина слоя Ленгмюра

Lsh составляет несколько дебаевских радиусов плазмы

rD = (ε0kBTe/q2
enpl)

1/2, где kB — постоянная Больцмана,

Te — температура электронов плазмы, qe — заряд

электрона, npl — плотность плазмы. Отметим, что для

плотной плазмы лазерного факела дебаевский ради-

ус принимает значения rD ∼ 10−8 m, что существенно

меньше радиуса капель Rd ∼ 10−7−10−6 m, поэтому в

рамках настоящей работы мы пренебрежем собственной

кривизной поверхности капли и будем рассматривать

условие развития неустойчивости в плоском приближе-

нии.

Переход заряженной металлической капли в неустой-

чивое состояние происходит в том случае, когда отри-

цательное давление электрического поля преодолевает

действие капиллярных сил и давление ионов плазмы на

вершинах возмущенной поверхности. Поскольку предел

Рэлея (1) был получен для заряженной капли в вакууме,

его применение возможно только тогда, когда влиянием

давления ионов можно пренебречь, а силовые линии
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Рис. 1. а — схема метода лазерного электродиспергирования. Падение лазерного излучения на поверхность металла

сопровождается выбросом капель в плазму. Зарядка капель в плазме приводит к каскадному электродиспергированию и

образованию наночастиц. Параметры лазерного импульса: мощность 1−3GW/cm2, длительность 25 ns, длина волны излучения

1064 nm. Частота импульсов равна 60Hz. b — слой Ленгмюра, формирующийся вокруг капли радиуса Rd в плазме лазерного

факела. Заряд капли определяется из баланса тока ионов i+ и электронов e− плазмы. Толщина слоя Lsh при характерных

параметрах плазмы лазерного факела существенно меньше размеров капель (Lsh ≪ Rd).
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Рис. 2. а — схема расчетной области �. b — пример расчета слоя Ленгмюра вблизи криволинейной поверхности расплава.

Цветом обозначена плотность заряда ni − ne . Более темной области соответствует бо́льшая плотность заряда. Линии со

стрелками — линии тока ионов, линии без стрелок — силовые линии электрического поля. Цветной вариант рисунка представлен

в электронной версии статьи.

электрического поля эффективно фокусируются на вер-

шинах возмущенной поверхности.

Распределение давления электрического поля

PE = ε0E2/2 (E — напряженность электрического

поля) и давления ионов плазмы P i = mi niv
2
i /2 (mi —

масса иона, ni — плотность ионов, v i — скорость ионов)
вдоль поверхности капли определяется распределением

заряда в слое Ленгмюра и величиной плавающего

потенциала капли U f l . В плоском случае величина

плавающего потенциала находится из соотношения

qeU f l = kBTe ln(mi/2πme)
1/2, где me — масса электрона.

Область слоя Ленгмюра вблизи возмущенной по-

верхности расплава � представлена на рис. 2, a. Для

описания геометрии области используются декартовы

xy -координаты. Возмущенная поверхность металла Ŵm

имеет вид плоской волны: ym ∼ A cos(2πx/λ), где λ —

длина волны. Выбор такого типа возмущения позволяет

в дальнейшем использовать эту модель для получения

дисперсионного соотношения для волн на поверхности

расплава. Характерная ширина области слоя выбирается

в процессе расчета из условия экранировки заряда

поверхности (напряженность электрического поля на

условной границе Ŵpl между слоем и плазмой суще-

ственно меньше напряженности поля на поверхности

расплава Ŵm).

Для определения напряженности поля, плотности и

скорости ионов на поверхности металла необходимо

решить систему уравнений слоя, которая состоит из

уравнения неразрывности для потока ионов в слое,

уравнения Ньютона для описания ускорения ионов под

действием электрического поля и уравнения Пуассона

для распределения потенциала электрического поля U в

слое. Перенос ионов в слое будем считать бесстолкно-

вительным, распределение электронов плазмы в слое —

подчиняющимся распределению Больцмана (приближе-
ние Бома [5]). Решение задачи удобно проводить в

безразмерных величинах

ξ =
x
λ
, η =

y
λ
, ρ =

ni

npl
, v =

v i

c i
, ϕ =

qeU
kBTe

, (2)
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где c i = (kBTe/mi)
1/2 — ионно-звуковая скорость, равная

скорости влетающих в слой ионов (критерий Бома).
В безразмерном виде система уравнений слоя имеет

следующий вид:

div(ρv) = 0, (3)

(v∇)v = ∇ϕ, (4)

α21ϕ = ρ − e−ϕ, (5)

где параметр α = rD/λ характеризует толщину слоя

относительно данной длины волны. На границе Ŵpl

выполняются условия ρ = 1, vξ = 0, vη = −1, ϕ = 0.

Поскольку уравнения переноса ионов (3), (4) являются

гиперболическими уравнениями первого порядка и тре-

буют для своего определения граничных условий только

на одной границе, на поверхности металла Ŵm заданы

только условия Дирихле для уравнения потенциала

электрического поля (5): ϕ = ϕ0, где ϕ0 = qeU f l/kBTe —

безразмерный плавающий потенциал. На вертикальных

границах ξ = ±1/2 выполняются периодические усло-

вия. Плавающий потенциал зависит от массы иона

логарифмическим образом, поэтому слабо меняется при

рассмотрении различных металлов. Для металлов, ис-

пользующихся для прикладных исследований (Ni, Cu,

Pt, Pd и др.), значение ϕ0 находится в диапазоне

4−6. В настоящей работе для уменьшения количества

свободных параметров ϕ0 принимает фиксированное

значение ϕ0 = 6. Безразмерная амплитуда возмущения

поверхности имеет вид β = A/λ и в расчетах прини-

мает значения из диапазона β = 0−0.2. Выбор этого

диапазона продиктован необходимостью рассматривать

малые возмущения поверхности капли для возможности

анализа результатов расчета в линейном приближении.

Решение системы уравнений Бома проводилось

DG-методом [6] в программе Comsol Multiphysics. При-

мер решения приведен на рис. 2, b.

Результаты расчетов показали, что при малой ам-

плитуде возмущения поверхности давление ионов и

электрического поля промодулировано вдоль поверхно-

сти, т. е. P i,E ≈ P i0,E0 + δP i,Eβ cos(2πξ), где P i0,E0 —

давление на плоской поверхности, а δP i,E — амплитуда

модуляции давления. На невозмущенной поверхности

давление ионов полностью компенсирует давление элек-

трического поля, т. е. P i0 = PE0. Амплитуды модуляции

давления электрического поля δPE , давления ионов

δP i и суммарного давления δPtot = δPE − δP i , норми-

рованные на тепловое давление плазмы P0 = nplkBTe ,

при различных значениях параметра α представлены на

рис. 3.

Анализ результатов показал, что при α < 1 (длинные
волны) необходимо учитывать не только давление ионов,

но и эффект ограниченной фокусировки силовых линий

электрического поля на вершинах возмущения, который

вызван малой толщиной слоя Ленгмюра. Давление ионов

наиболее эффективно тогда, когда амплитуда возму-

щения больше или сравнима с толщиной слоя. При

значениях α > 1 (короткие волны) давлением ионов и
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Рис. 3. Амплитуда модуляции давления плазмы, норми-

рованная на тепловое давление P0 = nplkB Te . Вертикальная

штриховая линия отмечает значение α, при котором амплитуда

достигает толщины слоя (β = α).

эффектом ограниченной фокусировки силовых линий

можно пренебречь. При этом амплитуда модуляции

давления электрического поля приближается к вакуум-

ному случаю, что позволяет для качественных оценок

применять классический предел Рэлея (1).
Ограничение на длину волны, при которой применимо

выражение (1), приводит к его модификации. Длина

волны на поверхности капли определяется исходя из но-

мера моды N собственного колебания капли: Nλ = 2πRd .

Наименьшая мода с учетом ограничения α > 1 опреде-

ляется соотношением N ≈ 2πRd/rD . Тогда для крупных

капель (Rd ≫ rD) в плазме выражение для предела

Рэлея примет вид

qR ≈ 4π

(

(

2πRd

rD
+ 2

)

ε0σR3
d

)1/2

≈ 4
√
2π3/2Rd

(

ε0σ

rD

)1/2

. (6)

Следует отметить, что условие (6) позволяет получить

условия перехода в неустойчивое состояние только вы-

соких мод. Однако, несмотря на то что эффективность

фокусировки силовых линий электрического поля в

области длинных волн снижена, в этой области также

возможно развитие электрокапиллярной неустойчиво-

сти [7]. Вывод выражения для критического заряда

капли во всем диапазоне длин волн будет приведен в

последующих работах.
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