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半球形空腔约束等离子体的时空演变特性研究

李小龙∗∗,王静鸽∗,张利平,李新忠∗∗∗
河南科技大学物理工程学院,河南 洛阳４７１０２３

摘要　为研究半球形空腔对等离子体辐射的增强作用,利用不同直径的半球形空腔对激光烧蚀合金钢产生的等离

子体进行约束,结果发现,半球形空腔对等离子体辐射的最佳增强倍数随着半球形空腔直径的增大呈现先增大后

减小再增大最后减小的规律,且最佳增强倍数对应的延迟时间与半球形空腔直径存在线性关系.分析结果表明:

最佳的半球形空腔直径为１０mm,延迟时间为１０μs时,采用该直径的半球形空腔对等离子体辐射具有最优的增强

效果.对无约束和半球形空腔约束下的等离子体辐射光谱进行了空间分辨测量,结果发现:在无约束情况下,随着

膨胀扩张,等离子体演变为尺寸较大且强度较低的辐射源;在半球形空腔约束情况下,等离子体尺寸较小,但强度

较高.研究结果表明,等离子体的辐射增强是半球形空腔对等离子体的三维空间压缩效应引起的,且增强效果受

半球形空腔直径的影响.
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Abstract　Inordertostudytheenhancementeffectofhemisphericalcavityonplasmaemission weuse
hemisphericalcavitywithdifferentdiameterstoconfinetheplasmageneratedbylaserablationalloysteel敭Itisfound
thattheoptimumenhancementfactorofthehemisphericalcavityontheplasmaemissionincreasesfirst then
decreases thenincreasesandfinallydecreaseswiththeincreaseofthehemisphericalcavitydiameter敭Thereisa
linearrelationshipbetweenthedelaytimecorrespondingtothebestenhancementfactorandthehemisphericalcavity
diameter敭Theresultshaveshownthatthehemisphericalcavityhasthebestenhancementeffectontheplasma
emissionwhenthediameteris１０mmandthecorrespondingdelaytimeis１０μs敭Spatialresolutionmeasurementof
theplasmaemissionspectrawithandwithouthemisphericalcavityaremeasured敭Itisfoundthattheplasmawithout
confinementevolvedintoanemissionsourcewithlargersizeandlessintensityasaresultofexpansion敭Whereasthe
plasmahasasmallersizebuthigherintensitywithhemisphericalcavityconfinement敭Itisdemonstratedthatthe
enhancementoftheplasmaemissioniscausedbythethreeＧdimensionalcompressioneffectofthehemispherical
cavityontheplasma andtheenhancementeffectisaffectedbythediameterofthehemisphericalcavity敭
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１　引　　言

近十年来,激光诱导击穿光谱(LIBS)技术作为

一项优秀的分析技术,受到了科研人员的广泛关

注[１Ｇ４].作为一种物质分析技术,LIBS技术以其无

需样品预处理、能够快速实时监测以及多元素同时

分析等优点被广泛应用于环境监测[５]、食品安全检

测[６]、生 物 医 学[７]、工 业 在 线 监 测[８Ｇ９]和 太 空 探

测[１０Ｇ１１]等领域.但是LIBS技术也有其不容忽视的

缺陷,即检出限较高,导致探测灵敏度差,很难对含
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量较低的元素进行定性或定量分析.因此,降低

LIBS技术的检出限,提高其检测能力是其发展过程

中亟待解决的问题.等离子辐射增强是提高LIBS
技术探测灵敏度的一个研究方向.国内外学者已经

研究出了很多方法用来增强LIBS的辐射光谱强

度,如磁约束[１２]、镜面反射[１３]、空间约束[１４]以及双

脉冲激发[１５Ｇ１６]等.其中,空间约束方法因实施简便

且效益高而被广泛采用.空间约束包括平行板约

束[１７]、圆柱形筒约束[１８Ｇ１９]和半球形空腔约束[２０],它
们对等离子体的空间约束从一维到二维再到三维,
增强效果也是从低到高.空间约束的原理是等离子

体产生时伴随着高温、高压对周围气体压迫而产生

气体冲击波,冲击波的扩散速度远大于等离子体的

扩散速度,利用这一点对冲击波进行约束,使扩散的

冲击波经界面反射回去,限制甚至压缩等离子体,从
而达到对等离子体的约束效果.针对平板和小孔空

间的约束不能对冲击波完全反射,达不到完美的增

强效果的缺陷,Guo等[２０]提出了半球形空腔约束的

概念,实现了对等离子体的全方位三维空间约束,并
使用直径为１１．１mm的半球形空腔对 Mn原子谱

线增强了约１２倍,但他们没有研究半球形空腔直径

对等离子体辐射增强效果的影响;虽然通过空间约

束原理可以推测半球形空腔能够对等离子体进行三

维空间约束,但是还没有直观的现象来证明这一

解释.
本文采用不同直径的半球形空腔对激光诱导等

离子体进行约束,通过时间演变的方法研究了半球

形空腔直径对等离子体辐射增强的影响,并通过对

等离子体光谱进行空间分辨测量来进一步阐述半球

形空腔对等离子体辐射增强的物理机理.

２　实验装置

实验装置的示意图如图１所示.采用波长为

１０６４nm、脉冲宽度为８ns的Nd∶YAG激光器作为

激发光源,设置其重复频率为２Hz.激光器发射单

脉冲能量为１５０mJ的激光束,经过焦距为１００mm
的平凸石英透镜L１聚焦后穿过半球形空腔顶部的

小孔垂直入射到合金钢样品表面,半球形空腔粘合

在合金钢样品表面.合金钢样品经激光烧蚀后在半

球形空腔中心处产生等离子体羽,等离子体辐射光

通过透镜L２聚焦进入传输光纤,所用透镜的焦距

为１０mm.根据透镜成像规则,透镜距等离子体为

两倍焦距时,才能在像平面上近似得到等离子体１∶１
的像,因此将透镜固定在距烧蚀点２０mm处.透镜

平面垂直于样品表面,此时将传输光纤固定在二维

高精密平移台上,平移台可调精度为１０μm,所用传

输光纤纤芯直径为１００μm,光纤端面垂直于样品表

面,并且距离透镜２０mm,另一端与中阶梯光栅光

谱仪连接,以便将进入到传输光纤的等离子体辐射

光耦合进光谱仪.进入到光谱仪的等离子体辐射光

经分光后通过增强型CCD(ICCD)进行光电转换,
最后在计算机上显示光谱信息.实验中采用的光谱

仪由 英 国 AndorTechnology公 司 生 产,型 号 为

ME５０００.光谱响应范围为２３０~９２０nm,分辨能力

为５０００.ICCD的像素为１０２４pixel×１０２４pixel,具
有纳秒量级的时间分辨能力.

图１ 实验装置示意图

Fig．１ Schematicofexperimentalsetup
在合金钢样品表面固定不同直径的半球形空

腔,目的是对激光烧蚀产生的等离子体进行空间约

束.半球形空腔使用尼龙材料,半球形空腔的直径

D 分别为５,７,９,１０,１１,１３,１５,１７,１９mm.在激光

束入射方向上有直径为３mm的圆形孔,侧面有一

个高为２．５mm、半径为１．５mm的直槽口.实验在

大气环境中进行,激光束经透镜聚焦后从半球形空

腔顶部的圆形孔垂直入射到样品表面,产生的等离

子体辐射光通过半球形空腔侧面的直槽口聚焦到

光纤.

３　结果与讨论

３．１　半球形空腔约束下等离子体辐射光谱的时间

演变

采用不同直径的半球形空腔约束激光烧蚀合金

钢样品产生的等离子体,实验中依次在样品表面固

定不同直径的半球形空腔,设置ICCD为动态序列

模式,采集延时td＝２μs,采集门宽tw＝１μs,延时

步距Δtd＝１μs,采集３０幅光谱图,对应的td 为２~
３１μs,每幅光谱图由５０个激光脉冲累加得到.图２
示出了原子谱线FeI:３７４．５７nm的谱线强度在无

约束和不同直径半球形空腔约束下的时间演变.
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图２ 无约束和半球形空腔约束下FeI:３７４．５７nm谱线强度的时间演变.(a)D＝５mm;(b)D＝７mm;(c)D＝９mm;
(d)D＝１０mm;(e)D＝１１mm;(f)D＝１３mm;(g)D＝１５mm;(h)D＝１７mm;(i)D＝１９mm

Fig．２ TemporalevolutionofspectrallineintensityofFeI ３７４敭５７nmwithandwithouthemisphericalcavityconfinement敭

 a D＝５mm  b D＝７mm  c D＝９mm  d D＝１０mm  e D＝１１mm 

 f D＝１３mm  g D＝１５mm  h D＝１７mm  i D＝１９mm

　　由图２可以看出:在无约束情况下,谱线强度随

着采集延时的增加而不断衰减,当采集延时超过

１５μs后,谱线强度基本保持不变;采用半球形空腔

约束时,谱线强度首先随着采集延时的增加而衰减,
达到一定延迟时间时,谱线强度逐渐增强,达到最大

值之后又开始衰减.这是由于等离子体产生时伴随

着冲击波的产生,而冲击波的扩散速度远大于等离

体子的扩散速度,冲击波向外扩散被半球形空腔内

壁反射,被反射的冲击波与等离子体相互作用引起

了等离子体辐射的增强.以D＝１０mm的半球形

空腔为例,由图２(d)可以看出:随着采集延时增加,
谱线强度逐渐减小,当采集延时为８μs时,谱线强

度出现上升的趋势,说明冲击波从产生到被反射回

来与等离子体相互作用经历了８μs,然后与等离子

体作用持续时间将近２μs,即图２(d)中采集延时为

１０μs时,对谱线强度的增强作用达到最大(下文中

将该值简称为最佳增强倍数);之后冲击波不再与等

离子体相互作用,等离子体开始向外扩散,谱线强度

又开始逐渐下降.
对比分析图２中不同直径半球形空腔约束下等

离子辐射的时间演变规律可以发现,随着半球形空

腔直径增大,谱线强度增强作用出现的时间逐渐推

迟.图３为半球形空腔直径与最佳增强倍数对应的

延迟时间之间的关系.利用最小二乘法对两者进行

图３ 半球形空腔直径与最佳增强倍数

对应采集延时的关系

Fig．３ Relationshipbetweenthediameterofthe
hemisphericalcavityandthedelaytimecorrespondingto

thebestenhancementfactor

线性拟合,相关系数R２ 达到０．９７.两者之间线性

关系的产生是由冲击波和等离子体作用时的速度决

定的,当冲击波速度衰减至声速以后就会一直以声

速继续向外扩散[２１],同时由于冲击波与约束层作用

时,冲击波会在约束层内表面产生压缩波传递到约

束层内部[２２],因此冲击波与约束层作用时会损失部

分能量,冲击波被半球形空腔内壁反射后速度会降

低,冲击波将提前衰减到声速.根据图３实验数据
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的拟合效果来看,冲击波与等离子体相互作用时已

经基本达到声速.
由图２还可以看出:采用不同直径的半球形空

腔对谱线强度的增强效果存在差异;当D＝５mm
时,谱线强度增强作用较小,但是当D 增加至７mm
时,谱线强度就得到了明显增强,当D 超过１７mm
后,谱线强度基本得不到增强.图４示出了半球形

空腔约束下原子谱线FeI:３７４．５７nm和离子谱线

FeII:２７５．５９nm的谱线强度最佳增强倍数与半球

形空腔直径的关系.由图４可以看出,无论是原子

谱线还是离子谱线,随着半球形空腔直径增大,最佳

增强倍数均呈现出先增大后减小再增大最后减小的

趋势,并且在半球形空腔直径为１０mm和１５mm时

出现峰值,最大值对应的半球形空腔直径为１０mm.
由图３可以看出:等离子体发生增强的时间随着半

球形空腔直径的增大而增大;当半球形空腔直径较

小时,冲击波从产生到与等离子体相互作用经历的

时间很短,此时等离子体处于扩散初期,即使在无约

束下仍具有很强烈的辐射,此时半球形空腔的约束

作用虽然很强,但与等离子体自身强烈的辐射强度

相比,增强效果不够明显;随着半球形空腔直径增

大,冲击波与等离子体相互作用的时间增加,无约束

时等离子体辐射迅速衰减,此时半球形空腔的约束

作用开始凸显,当半球形空腔直径为１０mm时,增强

效果最显著;之后随着半球形空腔直径继续增大,冲
击波与等离子体从产生到相互作用的时间更长,等
离子体边缘开始逐渐消散,此时即使半球形空腔对

等离子体仍有增强作用,也会因为等离子体边缘部

分消散的原因而致使增强效果逐渐降低;当等离子

体边缘完全消散时,冲击波与等离子核心直接相互

作用,造成增强效果又一次提高,直到等离子核也逐

渐消散,增强效果又一次逐渐降低.

图４ 半球形空腔直径与最佳增强倍数的关系

Fig．４ Relationshipbetweenthediameterofhemispherical
cavityandthebestamplificationofenhancement

对比相同半球形空腔直径时原子谱线和离子谱

线的最佳增强倍数可以看出,半球形空腔对离子谱

线的增强效果远比原子谱线的增强效果好,半球形

空腔直径为１０mm时对FeI:３７４．５７nm和FeII:

２７５．５９nm的最佳增强倍数分别为７．４和２４．１.产

生的这种差异主要是由冲击波与等离子体的相互作

用引起的,冲击波经半球形空腔内壁反射后,对等离

子体进行压缩,使等离子体内的粒子碰撞加剧,大量

中性原子被电离成离子和自由电子,从而使等离子

体的电离程度增加,造成了其内部离子浓度远高于

原子浓度,进而引起对离子谱线较高的增强效果.

３．２　半球形空腔约束下等离子体辐射光谱的空间

分布

根据第３．１节的研究结果可知,最优的半球形

空腔直径为１０mm,其最佳增强倍数对应的延迟时

间为１０μs.为了研究半球形空腔约束对等离子体

辐射的增强机理,对无约束和半球形空腔约束下的

等离子体的辐射光谱进行空间分辨测量.选用直径

为１０mm的半球形空腔作为约束装置,将等离子体

辐射光谱中的原子谱线FeI:３７４．５７nm和离子谱

线FeII:２７５．５９nm 作为分析谱线.实验中设置

ICCD为累加模式,延迟时间为１０μs,为了保证能

够探测到等离子体边缘的辐射光谱,获得尽可能大

范围的等离子体区域,将门宽调整为２μs.在垂直

传输光纤的平面内采集等离子体成像平面(yＧz 平

面)上二维空间内若干个点的光谱信号,每个点的光

谱信号由２０个激光脉冲累加得到.在yＧz 平面逐

点移动传输光纤即可测量等离子体辐射信号的空间

分布.为了确定等离子体尺寸的范围,实验前首先

在等离子体横向(y 向)逐点移动收光装置,当采集

到的光谱信号中分析谱线和背景噪声的强度相当

时,即有效信号即将淹没在背景噪声中时,则该位置

即为等离子体横向的边缘位置;然后采用类似的方

法确定等离子体纵向(z 向)的边缘位置,但是由于

半球形空腔侧面直槽口的限制,在有约束的情况下

只能采集到距离样品表面２．５mm高度范围内的光

谱信号.为了对比无约束和有约束的等离子体辐射

二维空间分布,实验中根据有约束时光谱信号和直

槽口的限制来确定等离子体的边缘信息,然后以相

同的区域对两种情况下等离子体的辐射光谱分别进

行采集.横向以激光烧蚀合金钢部位为中心采集

９个位置,步距为０．４mm;纵向以样品表面为零点

向上依次采集８个位置,步距为０．３mm.通过二维

精密平移台来实现空间分辨光谱测量装置在二维空
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间内的移动,共采集等离子体中９×８个点处的局部

光谱,用以获得等离子体辐射的二维空间分布.
图５为无约束和半球形空腔约束下谱线强度的

二维空间分布.为了对比分析无约束和有约束两种

情 况 下 原 子 谱 线 和 离 子 谱 线 的 空 间 分 布 差 别,
图５(a)和图５(c)选用相同的坐标尺度,图５(b)和
图５(d)选用相同的坐标尺度.

图５ 谱线强度的二维空间分布.(a)无约束,FeI:３７４．５７nm;
(b)无约束,FeII:２７５．５９nm;(c)半球形空腔约束,

FeI:３７４．５７nm;(d)半球形空腔约束,FeII:２７５．５９nm
Fig．５ TwoＧdimensionalspatialdistributionsofspectral
lineintensity敭 a Unconfined FeI ３７４敭５７nm 

 b unconfined FeII ２７５敭５９nm  c hemispherical
cavityconfinement FeI ３７４敭５７nm  d hemispherical

cavityconfinement FeII ２７５敭５９nm

图５(a)、(b)分别为无约束下原子谱线FeI:

３７４．５７nm和离子谱线FeII:２７５．５９nm的谱线强

度空间分布,可以看出:在无约束下,原子谱线FeI:

３７４．５７nm的辐射强度分布产生了分形现象,其中

一个辐射强度中心出现在y＝０．４mm、z＝０．６mm
处,另一个辐射强度中心出现在y＝０mm、z＝
２．１mm处.产生分形的原因是激光烧蚀样品表面

首先产生一个等离子体,这个等离子体向外扩散并

发出强烈的辐射,由于强烈的辐射作用以及等离子

体和样品表面发生直接碰撞,样品表面发生了二次

汽化,形成第二个较弱的等离子体,因为初次形成的

等离子体由激光烧蚀样品直接产生,扩散速度很快,
二次形成的等离子体扩散速度较慢,两个等离子体

之间的距离随着扩散逐渐增大,最终造成等离子体

分形现象[２３].离子谱线FeII:２７５．５９nm 的强度

二维空间分布的辐射强度中心出现在y＝０mm、

z＝２．１mm处,其空间分布呈现分形的趋势.另外

可以看出,等离子体中心原子和离子辐射强度不同,
主要是由于等离子体中心为高温高压区域,粒子碰

撞剧烈,由于逆轫致吸收和光致电离造成中性原子

被电离成自由电子和离子,导致等离子体中心区域

离子的浓度高于原子的浓度,因而等离子体辐射的

二维空间分布中的中心处离子谱线强度较高.
图５(c)、(d)分别为半球形空腔约束下原子谱

线FeI:３７４．５７nm和离子谱线FeII:２７５．５９nm
的二维空间分布,原子谱线FeI:３７４．５７nm的辐射

强度中心出现在y＝０mm、z＝０．３mm位置,离子

谱线FeII:２７５．５９nm的辐射强度中心出现在y＝
０mm、z＝０．６mm位置.在半球形空腔约束下仍

然可以看出离子谱线的强度高于原子谱线,这是由

于在半球形空间约束下,等离子体中除了存在逆轫

致吸收和光致电离效应外,还存在冲击波对等离子

体的压缩效应,因此造成等离子体中心的离子浓度

远大于原子浓度.与无约束时谱线强度的二维空间

分布[图５(a)、(b)]进行对比后可以看出,半球形空

腔约束下的等离子体尺寸较小,但辐射强度较高,在
半球形空腔约束下等离子体辐射中心的横向位置更

靠近激光烧蚀样品的中心,纵向位置更靠近样品表

面,同时抑制了等离子体的分形.这些现象直观地

说明了采用半球形空腔约束对等离子体产生了空间

压缩,在一定程度上补偿了等离子体膨胀扩张引起

的辐射减弱,将等离子体限制在一个更小的区域内,
从而加剧了等离子体内部粒子的碰撞,进而引起等

离子体辐射的增强.另外,对比无约束和半球形空

腔约束等离子体从中心到边缘的强度分布可以看

出,若等离子体在以激光束为中心的径向方向上各

向同性,则半球形空腔对等离子体的压缩效应不只

存在于某一方向上,而是在三维空间上均有压缩.

４　结　　论

为了研究半球形空腔对激光诱导等离子体的辐

射增强作用,利用不同直径的半球形空腔对激光烧

蚀合金钢产生的等离子体进行空间约束,选取等离

子体辐射光谱中的原子谱线FeI:３７４．５７nm和离

子谱线FeII:２７５．５９nm作为分析谱线,对比分析

了无约束和半球形空腔约束下谱线强度的时间演变

规律.研究结果表明:半球形空腔对等离子体辐射

的增强作用与空腔直径有关,半球形空腔的直径越

大,最佳增强倍数出现的时间就越靠后.对两者的

数据进行线性拟合后发现拟合效果很好,相关系数
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R２ 可达０．９７,两者的线性关系是由被反射的冲击波

和等离子体相互作用时的速度决定的.另外可以看

出,谱线强度的最佳增强倍数随着半球形空腔直径

的增大呈现先增大再减小再增大最后减小的趋势,
最优的半球形空腔直径为１０mm,其最佳增强倍数

对应 的 延 迟 时 间 为 １０μs,对 原 子 谱 线 FeI:

３７４．５７nm和离子谱线FeII:２７５．５９nm的最佳增

强倍数分别为７．４和２４．１.为了分析半球形空腔约

束对等离子体辐射的增强机理,对比研究了无约束

和直径为１０mm的半球形空腔约束下的等离子体

辐射光谱的二维空间分布.研究表明,在半球形空

腔约束下,等离子体辐射中心位置更靠近样品表面

的烧蚀点,等离子体的分形现象被抑制.在半球形

空腔约束下,等离子体光谱的二维空间分布测量更

加直观地验证了半球形空腔对等离子体的三维空间

压缩效应.本研究结合等离子体的时间演变和空间

分布,对半球形空间约束等离子体的辐射增强作用

进行了分析,希望研究结果能在优化LIBS技术方

面发挥作用.
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