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摘要　以合金钢为样品，利用 ＣｒＩ５２０．８ｎｍ 和 ＦｅＩ５２２．７ｎｍ 谱线强度变化分析预烧蚀激光参数对纳秒

５３２ｎｍ／１０６４ｎｍ正交预烧蚀双脉冲激光诱导击穿光谱（ＤＰＬＩＢＳ）增强的影响，对实验条件进行了优化。结果表明

在预烧蚀脉冲能量为７０ｍＪ，主烧蚀脉冲能量为１００ｍＪ，预烧蚀脉冲焦点距样品表面１ｍｍ，距主烧蚀脉冲光路

１ｍｍ时，ＤＰＬＩＢＳ具有最大光谱增强。ＣｒＩ５２０．８ｎｍ谱线在３０μｓ时光谱增强达到１２．５，然后快速下降。最后初

步分析了正交预烧蚀ＤＰＬＩＢＳ光谱增强机理。
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１　引　　言

激光诱导击穿光谱技术（ＬＩＢＳ）
［１］是指激光脉冲

聚焦辐照到材料表面形成激光等离子体，探测等离子

体发射光谱进而对材料成分进行定性和定量分析的

光谱技术。相比于原子吸收光谱技术、电感耦合等离

子体质谱法、Ｘ射线荧光法和中子活化法等光谱分析

技术而言，ＬＩＢＳ技术无需对样品进行复杂的预处理，

样品需求量少，且可同时对多种元素进行探测，可以

实现非接触式无损探测，远距离恶劣环境（不友好环

境）下在线进行试验，并且能够实时、原位、快速地进

行定性和定量分析。因此，ＬＩＢＳ技术被广泛应用于

环境污染物探测［２］、物质成分分析［３］、土壤重金属元

０８１５００３１
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素探测［４］、爆炸物探测［５］等领域。但是，传统的单脉

冲ＬＩＢＳ技术具有探测精度不高，实验重复性较弱，存

在等离子体屏蔽等问题。１９８４年 Ｄ．Ａ．Ｃｒｅｍｅｒｓ

等［６］开展了双脉冲激光诱导击穿光谱技术（ＤＰＬＩＢＳ）

用于液体中元素分析，提高光谱线强度和探测精度。

Ｊ．Ｕｅｂｂｉｎｇ等
［７］首次采用ＤＰＬＩＢＳ用于固体物质成

分检测，降低了玻璃和钢样品中的铝和锰元素的探测

限。Ｒ．Ｓａｔｔｍａｎｎ等
［８］对比了犙开关ＹＡＧ激光对钢

样品 ＤＰＬＩＢＳ和单脉冲激光诱导击穿光谱（ＳＰ

ＬＩＢＳ）的实验结果，表明ＤＰＬＩＢＳ情形下具有高的电

子温度及高的电子密度，且ＬＩＢＳ的光谱相对偏差小。

Ｌ．ＳｔＯｎｇｅ等
［９］报道了不同波长组合共线传输的

ＤＰＬＩＢＳ技术用于铝合金微量元素探测，发现

１０６４ｎｍ／２６６ｎｍ组合使铝元素光谱线增强了１００倍。

王琦等［１０］研究了再加热ＤＰＬＩＢＳ研究合金钢的Ｆｅ

元素光谱增强，表明再加热脉冲的存在，使十次测量

信号的相对标准偏差从５．０％降低到２．０％，且脉冲延

时对光谱增强有一定的影响。从前人的研究结果可

知，相对于ＳＰＬＩＢＳ而言，ＤＰＬＩＢＳ对光谱具有较强

的增强效应。由于正交预烧蚀ＤＰＬＩＢＳ过程涉及到

激光击穿空气、空气等离子体对靶材存在加热以及对

靶材上方的空气膨胀冲击以及空气等离子体再激励

靶材等离子体等多种作用过程，引起ＤＰＬＩＢＳ光谱增

强的物理原因较为复杂，并且预烧蚀激光波长、激光

能量、脉冲宽度、脉冲延时、两束激光相对几何位置和

相对于样品表面的聚焦位置等参数对ＬＩＢＳ光谱增强

有重要影响，因此有必要开展预烧蚀激光参数对ＤＰ

ＬＩＢＳ光谱增强影响的研究。

本文在合金钢样品上开展了纳秒５３２ｎｍ／１０６４ｎｍ

正交预烧蚀ＤＰＬＩＢＳ研究，分析５３２ｎｍ预烧蚀脉冲

能量、预烧蚀脉冲焦点距样品表面及主烧蚀脉冲光

路的距离、脉冲延时等激光参数对ＤＰＬＩＢＳ光谱增

强的影响，得到最佳ＬＩＢＳ光谱增强实验参数，分析

了正交预烧蚀ＤＰＬＩＢＳ光谱增强机理。

２　实验装置

用于合金钢的正交预烧蚀双脉冲激光诱导击穿

光谱实验装置如图１所示，激光器１（Ｃｏｍｐａｃｔ４００，

德国Ｉｎｎｏｌａｓ，脉宽５ｎｓ）输出５３２ｎｍ激光脉冲作为

预烧蚀脉冲，平行于样品表面经石英透镜Ｌ１（焦距

１００ｍｍ）电离击穿样品表面前方的空气，经一定延

时后，激光器２（Ｐｏｗｅｒ８０００，美国Ｃｏｎｔｉｎｕｕｍ，脉宽

１０ｎｓ）输出１０６４ｎｍ激光脉冲作为主烧蚀脉冲，经

石英透镜Ｌ２（焦距１７５ｍｍ）聚焦烧蚀合金钢样品。

透镜 Ｌ１和 Ｌ２放置在一维平移台上，用来控制

５３２ｎｍ和１０６４ｎｍ脉冲的聚焦位置。数字脉冲延

时发生器（ＤＧ６４５，美国Ｓｔａｎｆｏｒｄ）同步控制两台激

光器工作以及１０６４ｎｍ和５３２ｎｍ两激光脉冲之间

的延 时，激 光 工 作 频 率 为１０Ｈｚ，脉 冲 延 时 从

－５００μｓ到１０ｎｓ调节，“－”表征预烧蚀５３２ｎｍ激

光脉冲先到达样品表面上方击穿空气。合金钢样品

（型号：ＹＳＢＳ２０１２０Ａ１２００１，北京纳克分析仪器有

限公司）产生的ＬＩＢＳ光谱信号经探测角度为４５°放

置的熔石英透镜Ｌ３（焦距７５ｍｍ）１∶１成像，经光纤

耦合 至 配 有 增 强 型 电 荷 耦 合 器 件 （ＩＣＣＤ）

（１０２４ｐｉｘｅｌ×２５６ｐｉｘｅｌ）探测器的光谱仪（Ｓｐｅｃｔｒａ

Ｐｒｏ５００ｉ，美国ＰＩ公司），利用激光器２的调犙信号

同步触发ＩＣＣＤ进行ＬＩＢＳ信号采集，延时和门宽由

光谱仪的操作软件设置，光谱仪的狭缝宽度１０μｍ，

在光栅刻线２４００ｃｍ－１处光谱分辨力为０．０５ｎｍ。

图１ 正交预烧蚀ＤＰＬＩＢＳ实验装置图

Ｆｉｇ．１ Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｓｅｔｕｐｆｏｒｏｒｔｈｏｇｏｎａｌ

ｐｒｅａｂｌａｔｉｏｎＤＰＬＩＢＳ

实验中，将合金钢样品固定在步进电机，通过步

进电机使得样品匀速的转动，使每束激光脉冲都能打

在靶材上新的位置，确保相同实验条件，降低测量偏

差。主脉冲激光经透镜 Ｌ２聚焦在样品表面内

１．２５ｍｍ位置处，相对于主烧蚀脉冲激光到达钢样品

表面而言，ＩＣＣＤ开门时间延时为５μｓ，门宽３μｓ，这

是ＳＰＬＩＢＳ实验中得到的最优实验条件。在ＳＰ

ＬＩＢＳ的基础上，优化预烧蚀激光脉冲经透镜Ｌ１聚焦

位于钢样品表面上方１ｍｍ处，聚焦焦点偏离主烧蚀

激光脉冲１ｍｍ如图１所示，５３２ｎｍ和１０６４ｎｍ激光

脉冲能量分别为７０ｍＪ和１００ｍＪ，此时得到的ＤＰ

ＬＩＢＳ谱线增强效果最佳。实验在１个大气压空气条

件下开展，环境温度２０℃，相对湿度１０％。

３　实验结果与讨论

正交预烧蚀双脉冲ＤＰＬＩＢＳ方法是指样品烧

０８１５００３２
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蚀脉冲在使样品表面产生空气火花的预脉冲之后到

达样品表面，与ＳＰＬＩＢＳ相比，ＬＩＢＳ谱线具有一定

的光谱增强，如图２所示，且光谱增强与脉冲延时有

一定的关系。在正交预烧蚀双脉冲ＤＰＬＩＢＳ方法

中，预烧蚀激光脉冲在样品表面上方几毫米处聚焦

空气电离产生空气等离子体，经过一定时间延时，主

烧蚀激光脉冲烧蚀样品表面，在先前空气等离子体

图２ 合金钢ＤＰ和ＳＰＬＩＢＳ光谱

Ｆｉｇ．２ ＤＰａｎｄＳＰＬＩＢＳｓｐｅｃｔｒｕｍｏｆａｌｌｏｙｓｔｅｅｌ

占据的空间范围内产生激光诱导等离子体［１１］，空气

等离子体对样品等离子体有一定的作用，造成样品

等离子体内的粒子再次激发，则ＬＩＢＳ光谱信号强

度增强。

１００ｍＪ的预烧蚀脉冲单独作用于样品时没有观

察到合金钢中任何元素的等离子体发射光谱，表明预

烧蚀脉冲没有烧蚀样品，只是起到对样品等离子体的

激发作用而并没有电离样品，电离样品产生等离子体

是由于主烧蚀脉冲作用，但是ＤＰＬＩＢＳ中谱线强度的

增强却与预烧蚀脉冲能量、距离样品表面的聚焦位

置、聚焦位置距离主烧蚀脉冲光路位置、与主烧蚀脉

冲的时间延时以及主烧蚀脉冲能量有关。

３．１　预烧蚀脉冲能量对犇犘犔犐犅犛光谱增强的影响

改变预烧蚀脉冲激光能量犈１，而固定主烧蚀脉

冲激光能量犈２＝１００ｍＪ不变。实验中选取犈１ 分

别为５０、７０、１００ｍＪ，在５３２ｎｍ／１０６４ｎｍ脉冲间延

时分别为２５、３０、３５μｓ条件下的ＤＰＬＩＢＳ中ＣｒＩ

５２０．８ｎｍ 和 ＦｅＩ５２２．７ｎｍ 两条谱线变化如

图３所示。

图３ 预烧蚀激光能量对ＤＰＬＩＢＳ谱线增强的影响

Ｆｉｇ．３ ＰｒｅａｂｌａｔｉｏｎｌａｓｅｒｅｎｅｒｇｙｅｆｆｅｃｔｓｏｎｔｈｅｓｐｅｃｔｒａｌｅｎｈａｎｃｅｍｅｎｔｏｆＤＰＬＩＢＳ

　　如图３可知，ＣｒＩ５２０．８ｎｍ和ＦｅＩ５２２．７ｎｍ

的谱线强度在５３２ｎｍ／１０６４ｎｍ脉冲间延时为２５、

３０、３５μｓ条件下均有犐λ（７０ｍＪ）＞犐λ（５０ｍＪ）＞

犐λ（１００ｍＪ），随延时增加，犐λ（１００ｍＪ）增加，而犐λ

（７０ｍＪ）减弱。出现犐λ（７０ｍＪ）＞犐λ（１００ｍＪ）是由于

５３２ｎｍ 激光击穿空气产生的空气等离子体对

１０６４ｎｍ激光入射存在等离子体屏蔽效应所造成

的。在１００ｍＪ的５３２ｎｍ激光作用下，空气等离子

体内电子密度大于１０６４ｎｍ的临界电子密度，吸收

入射１０６４ｎｍ激光能量，从而烧蚀合金钢的能量降

低，发射光谱强度降低。因此认为最佳的预烧蚀脉

冲能量为７０ｍＪ。

３．２　预烧蚀脉冲焦点距样品表面及主烧蚀脉冲光

路的距离对犇犘犔犐犅犛光谱增强的影响

固定预烧蚀脉冲能量７０ｍＪ和主烧蚀脉冲能量

１００ｍＪ，改变预烧蚀脉冲焦点距样品表面及与主烧

蚀脉冲光路的距离空间位置：１）预烧蚀脉冲焦点距

样品表面１ｍｍ，距主烧蚀脉冲光路１ｍｍ；２）预烧

蚀脉冲焦点距样品表面１ｍｍ，与主烧蚀脉冲光路

重合；３）预烧蚀脉冲焦点距样品表面２ｍｍ，与主烧

蚀脉冲光路重合。５３２ｎｍ／１０６４ｎｍ脉冲间延时分

别为６、２５、６０μｓ时观察到ＣｒＩ５２０．８ｎｍ和ＦｅＩ

５２２．７ｎｍ两条谱线在三种空间位置时的ＤＰＬＩＢＳ

光谱如图４所示，根据光谱强度的变化分析预烧蚀

脉冲焦点距样品表面及主烧蚀脉冲光路的距离对

５３２ｎｍ／１０６４ｎｍＤＰＬＩＢＳ光谱增强影响。
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图４ 预烧蚀脉冲焦点距样品表面及主烧蚀脉冲光路的距离对ＤＰＬＩＢＳ光谱增强影响

Ｆｉｇ．４ Ｄｉｓｔａｎｃｅｓｏｆｐｒｅａｂｌａｔｉｏｎｆｏｃａｌｐｏｉｎｔｔｏｓａｍｐｌｅｓｕｒｆａｃｅａｎｄｔｏｍａｉｎａｂｌａｔｅｄｌａｓｅｒｂｅａｍｅｆｆｅｃｔｓ

ｏｎｓｐｅｃｔｒａｌｅｎｈａｎｃｅｍｅｎｔｏｆＤＰＬＩＢＳ

　　由图４可知，５３２ｎｍ／１０６４ｎｍ脉冲间延时分别

为６、２５、６０μｓ时，在预烧蚀脉冲聚焦位置在主烧蚀

脉冲光路上，聚焦位置距合金钢样品表面１ｍｍ时

的ＣｒＩ５２０．８ｎｍ和ＦｅＩ５２２．７ｎｍ谱线强度均高

于相距２ｍｍ情况，且在延时为６０μｓ时表现明显，

而在６μｓ时相差不显著。当预烧蚀脉冲位置距样

品表面１ｍｍ，且距主烧蚀脉冲光路１ｍｍ时，ＤＰ

ＬＩＢＳ延时为６、２５、６０μｓ时ＣｒＩ５２０．８ｎｍ和ＦｅＩ

５２２．７ｎｍ两条谱线的信号强度均高于预烧蚀脉冲

聚焦位置在主烧蚀脉冲光路时的光谱强度，在脉冲

间延时２５μｓ时，ＣｒＩ５２０．８ｎｍ提高了４．１倍，而

ＦｅＩ５２２．７ｎｍ提高了３．８倍。这是由于当５３２ｎｍ

激光聚焦位置偏离１０６４ｎｍ光束时，预烧蚀脉冲击

穿空气产生的空气等离子体对１０６４ｎｍ激光吸收

较少；距离合金钢表面１ｍｍ位置，则是由于高温高

压空气等离子体对合金钢表面加热［１２］以及冲击作

用［１３］，导致靶材表面激发出更多的粒子，从而使等

离子体发射光谱变强。因此预烧蚀脉冲焦点距样品

表面１ｍｍ，距主烧蚀脉冲光路１ｍｍ时为预烧蚀激

光的最佳实验条件。

３．３　脉冲延时对光谱增强的影响

近年来，研究ＤＰＬＩＢＳ过程中，发现两脉冲间

的时间延时对 ＬＩＢＳ谱线增强程度有一定的影

响［１４］。基于优化的正交预烧蚀 ＤＰＬＩＢＳ实验条

件，预烧蚀脉冲能量为７０ｍＪ、主烧蚀脉冲能量为

１００ｍＪ，预烧蚀脉冲焦点距样品表面１ｍｍ，距主烧

蚀脉冲光路１ｍｍ时，改变两激光脉冲间的延时分

别为１０、２０、２５、３０、３５、４０、６０μｓ，钢样品中 ＣｒＩ

５２０．８ｎｍ谱线强度如图５所示，相比于ＳＰＬＩＢＳ而

言，ＤＰＬＩＢＳ谱线强度有明显的增强效应，且信背

比增大。

正交预烧蚀ＤＰＬＩＢＳ实验中ＣｒＩ５２０．８ｎｍ的

图５ 不同脉冲延时的ＣｒＩ５２０．８４４ｎｍ谱线

Ｆｉｇ．５ ＳｐｅｃｔｒｕｍｏｆＣｒＩ５２０．８４４ｎｍａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔ

ｉｎｔｅｒｐｕｌｓｅｄｅｌａｙｔｉｍｅ

谱线强度相对于ＳＰＬＩＢＳ而言，谱线强度先随脉冲

延时增加而增大，在延时为３０μｓ时谱线强度最高，

之后随延时增加而降低。相对于ＳＰＬＩＢＳ而言，正

交预烧蚀ＤＰＬＩＢＳ的光谱增强大小用谱线增强因

子表征。谱线增强因子定义为：ＤＰＬＩＢＳ的谱线拟

合强度与 ＳＰＬＩＢＳ的谱线拟合强度的比值，即

犳ｅｎｈａｎｃｅｍｅｎｔ＝犐λＤＰ／犐λＳＰ。

ＣｒＩ５２０．８ｎｍ的光谱增强与两脉冲间延时的

关系如图６所示。从图中可知延时在２～２００μｓ变

化，光谱增强随延时增加而增加，在６μｓ处出现第

一个尖峰，光谱增强为５．６，之后略有下降，在３０μｓ

时达到最高１２．５，在４０μｓ时出现第三个尖峰，光谱

增强为１０．４，然后快速下降，当延时大于８０μｓ后，

光谱增强稳定在１．２左右（在实验延时范围内），不

随脉冲延时变化，表明预烧蚀脉冲对合金钢等离子

体影响可忽略。出现光谱增强的物理机制主要是由

于预烧蚀激光脉冲击穿空气产生冲击波传播后造成

钢样品表面的空气压强减小［１５］，减小了空气环境对

主脉冲激光烧蚀样品产生的钢等离子体的束缚，增

加了主烧蚀脉冲的烧蚀率，进而增强了钢等离子体
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发射光谱；另一方面预烧蚀脉冲激光产生的空气等

离子体对主烧蚀脉冲激光产生的钢等离子体存在再

激励作用，使跃迁到高能级的粒子数增多，从而使钢

样品等离子体发射光谱强度变大。

图６ ＣｒＩ５２０．８４４ｎｍ的光谱增强与脉冲延时的关系

Ｆｉｇ．６ ＲｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐｏｆｓｐｅｃｔｒａｌｅｎｈａｎｃｅｍｅｎｔｏｆＣｒＩ

５２０．８４４ｎｍａｎｄｉｎｔｅｒｐｕｌｓｅｄｅｌａｙｔｉｍｅ

４　结　　论

以合金钢为样品，采取ＣｒＩ５２０．８ｎｍ和ＦｅＩ

５２２．７ｎｍ谱线为参考谱线对纳秒５３２ｎｍ／１０６４ｎｍ

正交预烧蚀ＤＰＬＩＢＳ的实验条件进行了优化，在预

烧蚀脉冲能量为７０ｍＪ、主烧蚀脉冲能量为１００ｍＪ，

预烧蚀脉冲焦点距样品表面１ｍｍ，距主烧蚀脉冲

光路１ｍｍ 时，ＤＰＬＩＢＳ光谱有最大增强。ＣｒＩ

４２７．４８ｎｍ谱线在３０μｓ时光谱增强达到１２．５，然

后快速下降，延时大于８０μｓ光谱增强稳定在２左

右。出现光谱增强主要是由于预烧蚀脉冲击穿空气

等离子体造成样品表面压强降低使主脉冲烧蚀率增

加以及空气等离子体对合金钢等离子体的再次激励

作用，从而增强了合金钢等离子体发射光谱强度。

相对于ＳＰＬＩＢＳ而言，正交预烧蚀ＤＰＬＩＢＳ提高了

光谱信背比，从而提高了元素分析能力，可应用于低

含量痕迹元素的定性及定量探测。
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