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摘要　使用衍射光学元件将高斯激光光束整形为能量分布均匀的平顶激光光束,对比了两种激光诱导铜等离子体

的特性,研究了光束整形对激光诱导击穿光谱稳定性的改善作用.研究结果表明:激光光束能量分布的均匀性引

起了烧蚀坑形貌以及单次烧蚀量的差异,高斯激光和平顶激光诱导光谱的强度、等离子体温度和电子密度的相对

标准偏差分别为１２．３３％和６．３７％、２．１０％和１．３２％、５．３１％和０．６５％;光束整形后激光诱导击穿光谱的稳定性得到

了明显改善,两种激光诱导产生的等离子体均呈局部热力学平衡状态.
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１　引　　言

激光诱导击穿光谱(LIBS)技术是一种原子发

射光谱技术,该技术通过探测高功率密度激光光束

与样品相互作用产生的等离子体所辐射的光谱来实

现样品中元素的定性和定量分析[１].该技术具有无

需样品预处理、多元素同时在线分析以及可远程测

量分析等优点,已应用于外星探索[２Ｇ３]、环境监控[４Ｇ５]

和地质录井[６Ｇ７]等领域.然而,由于该技术测量的可

重复性和分析精度差,在实际应用中难以推广.
近年来,为了改善LIBS技术测量的重复性和

分析精度,学者们进行了限制、约束方法方面的研

究,例如,偏振分辨[８]、火花辅助[９]、磁约束[１０]、空间

约束[１１Ｇ１２]、双脉冲激光激发[１３]等.然而,这些方法
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或方式增加了LIBS系统的成本以及结构的复杂

性,或者需要复杂的样品预处理,没有利用LIBS技

术的优势,在实际应用中难以推广.在大多数研究

中,通常使用量子效率高、价格低廉、热效应小以及

光束能量具有高斯分布的调Q 型Nd/YAG纳秒脉

冲激光器作为激发源.然而,由于其能量的不均匀

分布,在多次测量之后容易产生明显的消融凹坑,这
将容易导致样品的非化学计量消融,会对测量的重

复性和分析精度产生较为明显的影响.
衍射光学元件(DOE)也称为二元光学元件,通

常是振幅或相位型元件,它是采用表面微细加工工

艺在光学材料基片表面刻蚀出具有特定的深浅不一

的浮雕结构的一种元件,当激光光束照射到此元件

上时,波前振幅或相位将受到调制.该元件的主要

作用是将高斯激光光束转换成具有均匀能量分布的

正方 形、矩 形、圆 形 或 其 他 形 状 的 平 顶 激 光 光

束[１４Ｇ１５].本文利用直径为３２０mm具有多台阶离散

相位结构的DOE对激光光束进行光场变换,将高

斯激光光束整形为具有均匀能量分布的矩形平顶激

光光束,并对具有不同光束轮廓的高斯激光和平顶

激光诱导的铜等离子体特性进行比较,从而研究光

束整形对激光诱导击穿光谱稳定性的改善作用.

２　实验装置

如图１所示,实验中使用的激光器是带有调Q
开关以及光束具有高斯分布的Nd∶YAG脉冲激光

器.工作波长为１０６４nm,脉宽为６ns,重复频率为

１Hz,单脉冲能量为５０mJ的激光脉冲经扩束系

统、光学衍射元件后实现光束轮廓由高斯分布向矩

形平顶转换,之后,光束经过焦距f＝８０cm的会聚

透镜(lens１)后垂直聚焦在样品表面.激光与样品

相互 作 用 激 发 出 的 等 离 子 体 光 谱 经 收 集 透 镜

(lens２)耦合至光纤中,并传输到光谱仪中,实现

光谱的分光及光电转换.实验中使用的光谱仪为

中 阶 梯 光 栅 光 谱 仪 (Mechelle５０００,Andor,

England),其光学分辨率为(０．１±０．０５)nm,波长

范围为２２０~９５０nm,所用延迟时间为２μs,门宽

为５００ns.增强电荷耦合器件(ICCD)的曝光时间

为２ms.样品放置在二维移动平台上,目的是实

现不同位置处光谱数据的采集.

图１ 实验装置示意图

Fig敭１ Schematicofexperimentalsetup

３　分析与讨论

３．１　光斑轮廓的比较

放置样品前,首先将电荷耦合器件(CCD)探头

放置于透镜焦平面处,通过高速采集卡将采集的光

强信号转化为图像存储到计算机中,探测出激光光

斑的光强分布.由于CCD探头具有一定的损伤阈

值,尤其是高斯激光的光斑小,脉冲功率密度大,因此

采集光斑前进行了适当的衰减,最终得到如图２(a)、
(b)所示的高斯激光和平顶激光的光束轮廓,经处理

后得到了两种光束的轮廓及三维光强分布图,如
图２(c)、(d)所示.光强分布图中的平台部分对应光

斑图像中的亮斑区域,可见,高斯光束经DOE整形

后,顶部较为平整,而且光强分布也较均匀.

３．２　谱线强度的稳定性

分别使用具有不同光束轮廓的高斯激光和平顶

激光对分析纯为９９．９９％的紫铜样品进行烧蚀,并对

等离子体光谱的稳定性进行对比分析.烧蚀坑形貌

如图３所示,可见:高斯激光产生了较为明显的烧蚀

坑,而且由于光束能量分布不均匀,烧蚀坑呈现出中

间深边缘浅的多级阶梯形;而平顶激光光束的能量

分布较为均匀,产生的烧蚀坑呈现出明显的深浅均

匀性,而且无明显的坑洞产生.
如图４所示,经整形后的激光脉冲能量的稳定

０３１１００４Ｇ２
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图２ 光束的轮廓和强度分布.(a)高斯激光的轮廓;(b)高斯激光的强度分布;(c)平顶激光的轮廓;(d)平顶激光的强度分布

Fig敭２ Beamprofilesandintensitydistributions敭 a BeamprofileofGaussianlaser 

 b intensityofGaussianlaser  c beamprofileofflattoplaser  d intensityofflattoplaser

图３ 紫铜样品经１０００个激光脉冲烧蚀后的烧蚀坑形貌.(a)~(b)高斯激光;(c)~(d)平顶激光

Fig敭３ Ablationcratermorphologyofcoppersampleafter１０００laserpulses敭 a Ｇ b Gaussianlaser  c Ｇ d flattoplaser

性得以提高,但是由于经过DOE转换后激光能量

有所衰减(１６％左右),而且激光光斑面积变大,所以

激光脉冲的功率密度有所降低,最终导致光谱谱线

强度的降低,如图５所示.由图５可知,在高斯激

光作用下,铜元素各原子谱线强度在单次脉冲间

的 差 别 较 大,相 对 标 准 偏 差(RRSDＧGaussian)达 到 了

１５％左右,而平顶激光作用下各原子谱线强度的

标准偏差(RRSDＧflattop)均在１０％以下.为了降低样

品表面杂质的影响,舍弃了前１００次脉冲对应的

光谱数据,重新对比了高斯激光和平顶激光作用

下铜元素谱线强度随脉冲次数的变化.舍弃前

１００次脉冲后,两种激光作用下铜元素各原子谱线

强度的相对标准偏差均有所降低,但高斯激光作

用下的各谱线强度的相对标准偏差仍较大.由此

可见,样品表面的污染并不是影响谱线强度稳定

性的主要因素.

０３１１００４Ｇ３
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图４ 高斯激光和平顶激光的１０００个激光脉冲的能量变化

Fig敭４ Laserenergyof１０００laserpulsefor
Gaussianlaserandflattoplaser

根据激光等离子体发射光谱理论,等离子体产

生的光谱谱线强度可表示为

Ik＝FCs

gkAkiexp
Ek

kBT
æ

è
ç

ö

ø
÷

U(T)
, (１)

式中:Ik为光谱谱线强度;Cs为对应粒子在样品中的

质量分数(以下简称“粒子浓度”);F 为与实验相关的

常数;kB为玻尔兹曼常数;T 为等离子体温度;U(T)
为配分函数;gk、Aki和Ek分别为激发态简并度、跃迁

概率和激发态跃迁能量,均可从美国国家标准与技术

研究院(NIST)原子光谱数据库中查询得到.
可见,光谱强度主要受粒子浓度和等离子体温度

的影响.粒子浓度反映了粒子的密度,可用来简单表

示样品的烧蚀量.高斯激光和平顶激光光谱强度的稳

定性说明平顶激光单次脉冲下的样品烧蚀量是相近

的,而高斯激光单次脉冲下的样品烧蚀量变化较大.

图５ 高斯激光和平顶激光下铜元素谱线强度随脉冲次数的变化.
(a)Cu３２４．８４nm;(b)Cu３２７．５３nm;(c)Cu５１５．２９nm;(d)Cu５２１．８３nm

Fig敭５ ChangeofCuelementspectralineintensitywithpulsenumberatGaussianlaserandflattoplaser敭

 a Cu３２４敭８４nm  b Cu３２７敭５３nm  c Cu５１５敭２９nm  d Cu５２１敭８３nm

３．３　等离子体温度和电子密度

等离子体温度和电子密度是等离子体的两个重

要特性,本课题组选用铜原子的５条原子谱线结合

玻尔兹曼平面图法[１６]得到了铜等离子体的温度,并
根据铜的一条原子谱线(Cu３２４．７５nm)的Stark展

宽得到了电子密度.所选用的原子光谱谱线参数如

表１所示.
根据激光等离子体展宽理论,谱线展宽主要来

自于等离子体中各粒子的相互碰撞引起的Stark展

宽,而 且 电 子 密 度 和 谱 线 展 宽 之 间 存 在 以 下

关系[１７]:

表１　所选用的铜原子谱线参数

Table１　ParametersofselectedCuatomicspectrallines

Wavelength/nmAki/(１０８s－１) gk Ek/eV
３２４．７５ １．３９５ ４ ３．８１６６９２０
３２７．４０ １．３７６ ２ ３．７８５８９７６
５１０．５５ ０．０２０ ４ ３．８１６６９２０
５１５．３２ ０．６００ ４ ６．１９１１７５１
５２１．８２ ０．７５０ ６ ６．１９２０２５１

ΔλFWHM ≈２×１０－１６ωNe, (２)
式中:ΔλFWHM为对应特征谱线的Lorentz拟合线宽;

ω 为电子碰撞系数,可在文献[１８]中查表得到;Ne

为电子密度.

０３１１００４Ｇ４
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由图６可知,平顶激光诱导的等离子体温度和

电子密度在单次脉冲下的相对标准偏差均在１％左

右,表现出了较好的稳定性,而高斯激光诱导的等离

子体温度和电子密度在单次脉冲间具有一定的波动

性.在相同的实验条件下,两种激光光束下诱导产

生的平均等离子体温度(TGaussianＧmean、TflattopＧmean)和电

子密度(NeＧGaussianＧmean、NeＧflattopＧmean)分别为８３９５．２K、

７６３８．７K和６．４９×１０１７cm－３、４．１８×１０１７cm－３.

图６ 高斯激光和平顶激光下铜等离子体温度和电子密度随脉冲次数的变化

Fig敭６ ChangeofplasmatemperatureandelectrondensitywithpulsenumbersforCuplasmaat
Gaussianlaserandflattoplaser

　　根据 McWhirter标准[１９],等离子体满足局部

热力学平衡(LTE)状态的条件为

Ne≥１．６×１０１２T１/２ΔE３, (３)
式中:T 为等离子体温度;ΔE 为最大跃迁能量.

由(３)式可得两种激光光束诱导产生的等离子

体满足局部热力学平衡的最小电子密度分别为

８．１５×１０１５cm－３和７．７８×１０１５cm－３,均低于计算所

得的电子密度,说明两种激光光束诱导产生的等离

子体均满足热力学平衡状态.

４　结　　论

通过不同激光光束轮廓下诱导产生的等离子体

的特性变化,研究了光束整形对激光诱导击穿光谱

稳定性的改善.实验中使用DOE将高斯激光光束

整形为矩形平顶激光光束,相对于高斯激光光束,平
顶激光光束的能量分布较为均匀,单次烧蚀样品量

较为稳定,而且不易产生较为明显的烧蚀坑.研究

结果表明,在相同的实验条件下,平顶激光诱导产生

的光谱强度、等离子体温度和电子密度的稳定性均

有明显改善.下一步计划采用多种不同光束整形效

果的激光进行多种样品的定量分析,以期选择最佳

的光束整形方式,提高LIBS测量的稳定性和分析

精度.
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