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摘要　利用Ｎｄ
３＋∶ＹＡＧ／Ｃｒ４＋∶ＹＡＧ键合晶体分别研究了被动调犙的单体和半外腔结构激光器的高峰值功率短脉

冲激光特性，发现半外腔结构的被动调犙激光器具有产生脉冲宽度小于１ｎｓ、单脉冲能量达１ｍＪ、峰值功率超过

１ＭＷ的潜力，远远优于单体激光器可以获得的单脉冲激光能量和激光峰值功率。利用所研制的半外腔结构被动

调犙激光器，并结合自行研制的高分辨率光纤光谱仪，开展了激光诱导击穿光谱（ＬＩＢＳ）技术研究，针对标准铁合金

样品和溶液中的Ｐｂ重金属离子，得到了较好的定性分析结果和定量关系曲线。
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１　引　　言

激光诱导击穿光谱（ＬＩＢＳ）技术是指将高能脉

冲激光束聚焦到样品上产生激光诱导等离子体，利

用等离子体发射光谱进行元素分析的一种技术，具

有实时快速、样品损失少、可远程监测、适用形态广

泛、能多种元素同时分析等优点，正逐渐发展成为一

种极具应用前景的元素检测分析技术，并且已部分

应用于工业检测、环境监测、生物技术、文物保护、药

物学、表面分析等重要领域［１－５］。在ＬＩＢＳ技术所涉

及的各种器件中，高峰值功率的激光器和高分辨率的

光谱仪是最为关键的二个核心部件。一般的商用

ＬＩＢＳ系统常采用高能量的灯抽运固体激光器作为抽

运源，因其具有脉冲能量大（一般可以大于１００ｍＪ）、

峰值功率高（大于１ＭＷ）的特点，聚焦到待测样品

表面时易于产生较强的等离子体［６］。但是灯泵系统

存在较为严重的工作寿命和激光脉冲稳定性问题。

由于激光器的脉冲能量和脉冲特性都会影响等离子

体的产生特性［７］，因此激光脉冲的不稳定将在很大

程度上影响ＬＩＢＳ系统的测量精度，这实际上也在

很大程度上制约了ＬＩＢＳ系统从定性分析走向半定
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量分析并逐渐走向定量分析。正是基于这一点，研

究制作一个结构紧凑、激光峰值功率高、脉冲稳定性

好、适用于ＬＩＢＳ分析的新型激光器就具有重要的

实际应用价值。与激光器相对应，高分辨率的光谱

仪也是ＬＩＢＳ系统中的关键核心器件。由于等离子

体发射诱导光谱的持续时间短，所涉及的光谱仪必

须是一个能并行捕获单脉冲光谱的并行式工作的光

谱仪。显然，基于电荷耦合器件（ＣＣＤ）器件的光纤

光谱仪是一个较为合适的选择。其主要的性能指标

应该满足光信号探测灵敏度和光谱分辨率等方面的

要求。本文主要介绍ＬＩＢＳ应用相关的半外腔结构

的微片激光器研制以及高分辨率ＣＣＤ光纤光谱仪

的设计制作方面的工作，并简单介绍利用所研制系

统开展ＬＩＢＳ测量方面的部分结果。

２　半外腔结构的被动调犙微片激光器

利用Ｎｄ３＋∶ＹＡＧ／Ｃｒ４＋∶ＹＡＧ键合晶体，通过

在晶体的两个平行表面上直接镀制激光反射膜制作

单体式微片激光器的工作早在２０世纪９０年代就已

经有报道［８－９］，通过将抽运激光以合适尺寸聚焦到

键合晶体中间，利用晶体本身的热透镜效应，可以产

生重频达到数万赫兹的高重频短脉冲激光输出，以

此获得峰值功率高、结构紧凑的微型激光器［１０－１２］。

但是，一般情况下该类激光器的单脉冲激光能量仅限

于１０μＪ的水平。２０００年，Ｊｏｈｎ
［１３］研究了一种脉宽达

２１８ｐｓ、单脉冲能量可２５０μＪ的亚纳秒单体激光器，

并指出了该激光器在ＬＩＢＳ领域的潜在应用。在国

内，Ｍｉａｏ等
［１４］研究了在Ｎｄ∶ＹＡＧ／Ｃｒ∶ＹＡＧ扩散键

合的激光器中获得重复频率为１６．３ｋＨｚ、脉宽为

６ｎｓ的稳定脉冲输出，激光单脉冲能量达到３８．５μＪ，

但是由于脉宽较大，激光峰值功率并不是特别高。

目前，国内外已经有少量利用微片激光器开展ＬＩＢＳ

研究的一些工作介绍［１５－１７］。但这类激光器的脉冲

能量普遍较低，激光聚焦到样品表面时，产生的等离

子体相对而言强度较小，利用其产生的激光诱导光谱

信号太弱，很难实现高信噪比的测量。２００８年，Ｓａｋａｉ

等［１８］设计的Ｎｄ∶ＹＡＧ／Ｃｒ∶ＹＡＧ微片激光器获得了

０．６９ｍＪ，５８０ｐｓ的单模激光输出，激光峰值功率超

过１ＭＷ，所报道的微片激光器结构为单体式。

２０１３年，Ｂｈａｎｄａｒｉ等
［１９］报道了利用半外腔结构的

被动调犙微片激光器实现紫外高功率短脉冲激光

输出的研究，其在１０６４ｎｍ波段的基频光峰值功率

达到１３ＭＷ。但是，该激光器中增益介质与自饱和

吸收体为分离结构。为了进一步探索微片激光器用

于ＬＩＢＳ系统的可行性，系统地开展了高功率半导

体激光器抽运条件下的微片激光器研究，分别采用

单体结构和半外腔结构，得到了不同抽运条件下的

短脉冲激光输出，测试了相关激光输出特性。

所涉的微片激光器结构如图１所示，其中图１（ａ）

为单体式腔结构，图１（ｂ）为半外腔结构。所用的抽

运激光器为ＬＩＭＯ公司的光纤输出半导体激光器，输

出光纤直径为４００μｍ，激光波长８０８ｎｍ，光谱带宽

３ｎｍ，最高功率为６０Ｗ。通过一个光束耦合系统将

抽运激光耦合到键合晶体之上。键合晶体尺寸为

５ｍｍ×５ｍｍ×６ｍｍ，其中Ｎｄ３＋∶ＹＡＧ部分长度约

４ｍｍ，Ｃｒ４＋∶ＹＡＧ部分长度约２ｍｍ。Ｎｄ３＋∶ＹＡＧ中

Ｎｄ离子的掺杂离子数分数约１％，Ｃｒ４＋∶ＹＡＧ晶体对

于１０６４ｎｍ的初始透射率为６５％。对于单体式结构

的Ｎｄ３＋∶ＹＡＧ／Ｃｒ４＋∶ＹＡＧ键合晶体表面，Ｎｄ３＋∶

ＹＡＧ一侧镀有８０８ｎｍ高透、１０６４ｎｍ 全反的光学

膜，Ｃｒ４＋∶ＹＡＧ一侧１０６４ｎｍ的透射率为５％。对于

半外腔结构，Ｎｄ３＋∶ＹＡＧ 一侧为８０８ｎｍ 高透、

１０６４ｎｍ全反的光学膜，Ｃｒ４＋∶ＹＡＧ一侧对１０６４ｎｍ

增透，反射率小于０．２％。半外腔结构中采用的外

腔反 射 镜 为 平 凹 镜，曲 率 半 径 为 ７５０ ｍｍ，对

１０６４ｎｍ的透射率为１５％，键合晶体与平凹镜之间

的距离为３ｍｍ。键合晶体由铟膜包覆后置于金属

基座上，采用金属基座直接表面散热方式工作。

图１ （ａ）单体式腔结构和（ｂ）半外腔结构的微片激光器

Ｆｉｇ．１ （ａ）Ｓｔｒｕｃｔｕｒｅｏｆｓｉｎｇｌｅｐｉｅｃｅｌａｓｅｒａｎｄ

（ｂ）ｓｅｍｉｅｘｔｅｒｎａｌｃａｖｉｔｙｍｉｃｒｏｃｈｉｐｌａｓｅｒ

实验中，所用抽运方式为脉冲抽运，调制脉冲重

复频率为１０Ｈｚ，脉冲抽运宽度为９００μｓ。半导体激

光器抽运源在Ｎｄ３＋∶ＹＡＧ／Ｃｒ４＋∶ＹＡＧ键合晶体上的

光斑尺寸可以通过抽运激光的位置离焦加以调节，通

过逐渐增加抽运光斑尺寸，可以发现微片激光器的激

光阈值增加，但同时可获得的最大单脉冲输出能量逐

渐增加。对于单体型结构，可获得的最大单脉冲能量

１１０２００５２
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约３０μＪ，超过该脉冲能量时键合晶体表面基本上都

发生损坏。这一现象经过多块晶体反复实验确认，分

析认为是由于该种条件下晶体热透镜效应导致的激

光腔模过小，导致晶体表面激光功率密度过高，并最

终超过激光膜的损伤阈值导致损坏。相比于文献

［１８］，可实现峰值功率小的主要原因是晶体的镀膜质

量可能有较大差距。对于半外腔结构微片激光器，在

抽运激光的光斑尺寸为６００μｍ条件下，当不断增加

激光抽运功率，激光输出功率持续上升，对应的激光

单脉冲能量相应增大。在激光二极管（ＬＤ）抽运脉宽

为９００μｓ条件下，输出的１０６４ｎｍ激光能量与ＬＤ抽

运功率之间的关系如图２所示。由图２可知，在抽运

功率为４３Ｗ时，输出脉冲激光的单脉冲能量已达到

１ｍＪ。测试输出激光脉冲的脉冲波形和光谱，可以发

现脉宽约０．６ｎｓ，光谱宽度约０．０３ｎｍ，相应的脉冲波

形和光谱形状见图３和图４。

图２ 半外腔微片激光器输出单脉冲能量与ＬＤ抽运功

率的关系

Ｆｉｇ．２ Ｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐｏｆｔｈｅｓｉｎｇｌｅｐｕｌｓｅｅｎｅｒｇｙｉｎｔｈｅｓｅｍｉ

ｅｘｔｅｒｎａｌｃａｖｉｔｙｍｉｃｒｏｃｈｉｐｌａｓｅｒａｎｄｔｈｅｐｕｍｐｐｏｗｅｒｏｆＬＤ

图３ 半外腔微片激光器输出的激光单脉冲

Ｆｉｇ．３ Ｓｉｎｇｌｅｐｕｌｓｅｐａｔｔｅｒｎｏｆｔｈｅｓｅｍｉｅｘｔｅｒｎａｌｃａｖｉｔｙ

ｍｉｃｒｏｃｈｉｐｌａｓｅｒｏｕｔｐｕｔ

分析半外腔结构的键合晶体激光器能够实现更

大激光脉冲能量输出的主要原因在于半外腔结构条

件下，激光腔模的尺寸可以明显大于单体结构的微

片激光器。对输出激光束发散特性的测试表明，在

图４ 半外腔微片激光器脉冲激光输出光谱

Ｆｉｇ．４ Ｌａｓｅｒｓｐｅｃｔｒｕｍｏｆｔｈｅｓｅｍｉｅｘｔｅｒｎａｌｃａｖｉｔｙ

ｍｉｃｒｏｃｈｉｐｌａｓｅｒ

当前实验条件下，键合晶体上的激光腔模尺寸达到

５６０μｍ，远远大于单体结构中的１００μｍ左右。因

此，微片激光器中的键合激光介质可以持续稳定工

作。此外，腔模尺寸与抽运光斑尺寸基本一致，也有

利于获得较大的激光能量输出。

对于脉宽０．６ｎｓ、单脉冲能量１ｍＪ的微片激光

器，其峰值功率超过１ＭＷ。将该输出激光通过光

学耦合系统聚焦到待测样品上，已经可以产生较强

的等离子体光谱。结合后续介绍的高分辨率光纤光

谱仪和光谱采集系统，可以得到信噪比较高的激光

诱导等离子体发射光谱，并用于物质成份分析。

图５ 交叉ＣｚｅｒｎｙＴｕｒｎｅｒ结构的光谱仪光学平台

Ｆｉｇ．５ ＯｐｔｉｃａｌｔａｂｌｅｏｆｔｈｅｃｒｏｓｓＣｚｅｒｎｙＴｕｒｎｅｒｓｔｒｕｃｔｕｒｅｄ

ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ

３　基于线阵ＣＣＤ器件的高分辨率微

型光纤光谱仪

高分辨率的光谱仪是ＬＩＢＳ系统的另一个重要

组成部件。自行研制的光纤光谱仪使用交叉

ＣｚｅｒｎｙＴｕｒｎｅｒ结构的光学平台，具有结构紧凑、空

间利用率高、像差小、加工和装调方便的优点［２０～２２］，

其结构原理如图５所示。其工作原理为：光源发射

的光经光纤传导进入狭缝Ｓ１，然后经凹面反射镜

Ｍ１准直，平行光照射到闪耀光栅 Ｇ上，经光栅 Ｇ
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分光后由凹面反射镜 Ｍ２将待测光谱聚焦成像到线

阵ＣＣＤ感光面上。ＣＣＤ阵列将光谱信号转化为相

应的电脉冲信号，由后续电路处理放大后经模／数

（Ａ／Ｄ）转换成数字信号
［２３］，通过 ＵＳＢ口与计算机

相连，所测量的光谱数据由光谱分析软件处理。

为保证所研制的光纤光谱仪能够满足ＬＩＢＳ光

谱的测试要求，光谱仪的技术指标既要满足光谱分

辨率的要求（优于０．１ｎｍ），又要覆盖合适的光谱范

围，同时还要保证光谱仪具有足够好的灵敏度和信

噪比。为此，特别将两个光学反射镜 Ｍ１和 Ｍ２的

曲率半径分别设计为１９０ｍｍ和２１０ｍｍ，光谱仪入

射狭缝Ｓ１的宽度为１６μｍ，并采用１８００ｌｐ的平面

闪耀光栅。所用的ＣＣＤ探测器为ＳＯＮＹ公司生产

的ＩＬＸ５５４Ｂ线阵ＣＣＤ，其有效像元数为２０４８个。

据此参数设计、制作的光谱仪实际光谱覆盖范围

３４０～４４０ｎｍ，光谱分辨率为０．１ｎｍ。这样的光谱

覆盖范围和光谱分辨率，已经能够基本满足对多种

元素成份的测试要求。所研制的光谱仪样机照片如

图６所示。

图６ 所研制的高分辨率光纤光谱仪样机

Ｆｉｇ．６ Ｐｈｏｔｏｏｆｔｈｅｈｉｇｈｒｅｓｏｌｕｔｉｏｎｆｉｂｅｒｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ

ｐｒｏｔｏｔｙｐｅ

４　ＬＩＢＳ实验测试及结果分析

４．１　实验系统

图７ ＬＩＢＳ实验系统原理示意图

Ｆｉｇ．７ ＤｉａｇｒａｍｏｆＬＩＢＳｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｓｙｓｔｅｍ

图７为ＬＩＢＳ实验系统的结构原理示意图。所

研制的半外腔结构的微片激光器和光纤光谱仪分别

作为激光激抽运和光谱检测部件，激光束经反射镜

转折光路后，经过一焦距为１００ｍｍ的透镜聚焦在

样品表面，形成大小约为０．１ｍｍ的光斑。激发产

生的等离子体光谱信号，经过一对焦距为５０ｍｍ、

口径为２５ｍｍ的１∶１耦合透镜组传输至石英光纤，

由光纤传导进入光谱仪，并通过分析软件进行光谱

处理和分析。为了保证样品上的采样点无重复，实

验中待测样品放置于一个二维平移台上，使能不断

调整采样点位置，以获得较为一致的测量结果。

为了获得高分辨率的ＬＩＢＳ光谱，实验中需要

优化设置激光脉冲的激发与光谱采集的延时同步时

间。一般固体样品中的等离子体特征谱线大约在等

离子体出现后４～６μｓ最为明显，实验中通过便携

式计算机程序，同步控制抽运激光器的脉冲启动和

光谱采集信号。通过精确设置抽运激光器的启动时

间和光谱仪中ＣＣＤ的感光触发时间，可以优化控制

两者的延时同步（约６μｓ）。通过比较采集到的

ＬＩＢＳ光谱强度，可以优化最佳的时间同步延时量。

４．２　实验结果分析

４．２．１　固体金属样品定性分析

对两块标准铁合金样品进行了光谱分析，样品１

为生铁，质量分数：１．６％ Ｍｎ、０．１％Ｖ；样品２为不锈

钢，成分：１７％～１８％Ｃｒ、２％ Ｍｎ、２％ Ｍｏ、９％ Ｎｉ。

通过对比分析，并查询美国国家标准技术研究

所（ＮＩＳＴ）原子发射光谱数据库
［２４］，可以找出两个

样品中的元素对应的特征谱线，然后通过分析所测

谱线可评估所搭建的ＬＩＢＳ系统的性能。利用实验

搭建的ＬＩＢＳ系统对两个样品所测的谱线如图８所

示。由图８可知，两个样品中均含有丰富的Ｆｅ谱线

和 Ｍｎ特征谱线，样品２中更含有丰富的 Ｎｉ、Ｃｒ谱

线。通过 Ｍｎ的４０３．０８、４０３．３１、４０３．４５ｎｍ三条特

征谱线可以看出，光谱可以分辨出０．１ｎｍ的谱线来，

表明光谱仪具有足够的分辨率，能分辨出大部分元素

的特征谱线。

４．２．２　液体中Ｐｂ离子的定量分析

由于激光诱导等离子体光谱的产生的机理很复

杂，其光谱强度受系统的参数影响很大，直接进行定

量分析存在较大困难。为了提高分析的准确性和稳

定性，实验采用内标法，对待测元素的光谱强度用基

体元素的光谱强度做归一化处理，即以待测元素与

内标元素的谱线强度比作为纵坐标，以待测元素的

浓度作为横坐标，作定量曲线。定量分析关系函数

可表示为［２５］

犐＝犪犆
犫， （１）
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图８ 被检测样品的ＬＩＢＳ光谱。（ａ）样品１；（ｂ）样品２

Ｆｉｇ．８ ＬＩＢＳｓｐｅｃｔｒａｏｆｔｈｅｓａｍｐｌｅｓ．（ａ）Ｓａｍｐｌｅ１；（ｂ）ｓａｍｐｌｅ２

式中犐是被测元素与内标元素的谱线强度比，犆是

被测元素的浓度，犪是常数，犫是自吸系数。

实验选择测量的元素是 Ｐｂ，重金属溶液是

（ＣＨ３ＣＯＯ）２Ｐｂ溶液，采用石墨基底富集的方式。

液体实验采用富集在石墨基底上的方式进行，这能

避免激光直接打在液体上时存在的击穿阈值高、光

谱淬灭严重、等离子体寿命短、液体溅射等缺点，这

种方法能用较小的成本、简单的装置，较大地提高检

测灵敏度。在选择内标谱线时，由于石墨基底本身

的特征谱线并不明显，而且基底的光谱特征在不同

位置的波动性很大，所以无法选用基底的特征谱线

作为内标谱线。为此，在实验中选择Ｐｂ４０５．７８ｎｍ

谱线作为分析线，选择 ＭｎＣｌ２ 溶液作内标物，用 Ｍｎ

４０３．０８ｎｍ特征谱线作为内标谱线。

石墨基底采用圆形石墨凹槽，直径为２０ｍｍ，

深度为３ｍｍ，凹槽底部表面平整均匀。实验前首

先配成含Ｐｂ质量浓度分别为０．５×１０－６、１×１０－６、

２×１０－６、５×１０－６、１０×１０－６、１５×１０－６、２０×１０－６ｇ／ｍＬ

的溶液，并分别加入相同含量、５×１０－６的ＭｎＣｌ２溶液

作为内标，均匀混合后各量取出１ｍＬ，均匀滴在石墨

圆槽中，并放在烘箱中烘干，取出后即可进行实验。

由于自吸系数犫≈１，所以定量关系将呈线性关系
［２５］。

通过测得的多组强度比（犐）和浓度（犆）的数

据，可以拟合出犐犆曲线，如图９所示。

图９ 经过拟合得到的Ｐｂ含量犐犆曲线

Ｆｉｇ．９ Ｆｉｔｔｅｄ犐犆ｃｕｒｖｅｏｆＰｂｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ

需要说明的是，该拟合曲线中包含一个常数项

０．１１１０６，这是由于光谱仪的背景光始终存在，当浓

度为０时光谱强度并不是０，所以多出了一个常数

项，但这并不影响定量分析的准确性。

５　结　　论

研究了利用Ｎｄ３＋∶ＹＡＧ／Ｃｒ４＋∶ＹＡＧ键合晶体

的半外腔结构被动调犙微片激光器，针对激光膜系

损伤阈值较低的问题，利用半外腔结构稳定产生了

超过１ｍＪ的单脉冲激光输出能量，其峰值功率远高

于单体结构的微片激光器，适用于作为ＬＩＢＳ系统
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的激光激励源。结合自行研制的高分辨率微型光纤

光谱仪和光谱采集系统，搭建了一套ＬＩＢＳ测试系

统，对标准铁合金样品和含重金属Ｐｂ的液态样品，

进行了激光诱导等离子体光谱实验，得到了较好的

定性分析结果，并给出了较为稳定的定量分析关系

曲线，展示了所研制系统在样品元素成分分析中的

良好前景。
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