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空间约束对激光诱导等离子体演化和光谱的影响
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摘要  应用纳秒脉冲激光烧蚀铝的动力学模型分析了激光诱导等离子体的演化过程。通过设置有无空腔的不同情况，

研究和讨论了空间约束对等离子体和光谱信号的影响，并得到了等离子体演化过程中的电子温度和电子数密度。基于

局域热平衡的假设，计算了铝在 396. 15 nm 波长处的谱线强度。与无空腔条件下产生的等离子体相比，有空腔时等离子

体的电子温度和电子数密度都明显提高。随着空腔宽度的增加，增强效果减弱，光谱信号强度先升后降，在空腔宽度为

1. 4 cm 处获得最大值。建立了实验装置，实验结果与仿真结果吻合得较好，在同一宽度下得到了最大的信号强度值。模

拟和实验结果提供了膨胀过程中等离子体空间和时间分布的数值信息，并解释了空腔存在对等离子体演化产生影响的

机制。
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1　引         言
激光诱导击穿光谱（LIBS）是一种有价值的元素

分析方法，已被广泛应用于生物医学［1-3］、工业［4-5］和环

境［6-7］分析等诸多领域中。它利用脉冲激光束与样品

相互作用在样品表面上方产生等离子体羽流，从等离

子体辐射中可以得到特定元素的发射光谱。通过光谱

分析可以得到样品的元素组成和含量。LIBS 是一种

方便、高效的检测方式，具有检测快速、无需或只需简

单的样品制备和对样品损伤小等优点。同时，光谱信

号的采集分析过程易受基体效应、自吸收效应和周围

空气环境等多种因素影响［8-10］。

一般来说，等离子体性质和样品分析取决于 LIBS
系统相关参数，包括激光脉冲和样品物理状况［11-12］。

已有许多相关工作通过数值模拟描述了这些条件对激

光 诱 导 等 离 子 体 的 影 响 。 Hirayama 等［13］和 Aghaei
等［14］分别建立了飞秒和纳秒时间尺度脉冲激光烧蚀

Cu 的热模型，显示了不同等离子体的内部特性，如电

子温度和数密度。此外，研究表明在真空环境中等离

子体的温度和密度较大气环境得到了很好的提高和维

持，两种等离子体羽流的形态特征也有很大的不同［15］。

虽然等离子体的形态特征主要取决于等离子体的内部

特征，但是在光谱信号采集过程中，分析等离子体的空

间分布特性并设置合理的收集角度也是提高光谱信号

的可能办法［16-17］。

空间约束是增强 LIBS 信号的有效手段［18-19］。等

离子体的演化会因腔体的存在而受到影响，包括其形

态特征。由于等离子体与空腔壁的相互作用，等离子

体在空腔中的演化过程受到调制，故其形态发生变化。

这一过程限制了等离子体羽流的膨胀，并导致羽流内

部粒子的碰撞，为羽流提供了额外的能量，增强了等离

子体的光谱发射［20］。本文利用激光诱导铝等离子体的

动态模型研究了空间约束对激光诱导击穿光谱中等离

子体演化和光谱信号的影响，对有无空腔情况下的激

光诱导铝等离子体羽流进行了分析，得到了等离子体

膨胀过程中粒子的数值信息，并进一步研究了电子数

密度和温度的分布特性。根据等离子体演化过程中的

数值信息，计算了不同空腔宽度情况下的特定光谱信

号强度。在与仿真相同的参数条件下，通过实验验证

了空腔的存在对信号强度的增强效果，并与仿真结果

进行了对比。

2　理         论
激光作用于物质激发等离子体，产生了离子、中性

粒子和自由电子。等离子体的这些组分可以发生相互

作用并伴随着能量交换。等离子体的这一演化过程可

以用辐射气体动力学来描述，并通过欧拉方程给出其

内部特性［20-21］，即
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∂ρ
∂t + ∇ ⋅ ( ρν)= 0， （1）

∂
∂t ( ρν)+ ∇ ⋅ ( ρν× ν)+ ∇P tot = 0， （2）

∂
∂t ( ρE tot)+ ∇ ⋅[ ( ρE tot + P tot) ν]= Q las - ∇ ⋅ q，（3）

式中：ρ为总质量密度；ν为平均流体速度；Q las 为激光

加热产生的能量源；P tot 为总压强；E tot 为比能；q为总热

流密度，假设其有辐射和电子电导性两个分量，故其表

达式为

q= q rad + q ele。 （4）
P tot 为离子、电子和辐射压强的总和，E tot 包括电

子、离子和辐射场的比内能和比动能［21］，二者的表达

式为

P tot = P ion + P ele + P rad， （5）

E tot = e ion + eele + e rad + 1
2 ν ⋅ ν。 （6）

通过求解式（1）~（3），并基于 Flash 仿真程序［21］，

可以得到等离子体温度和密度的数值信息。典型的

LIBS 等离子体可以用局域热力学平衡态（LTE）来描

述，因为电子碰撞并发生能量交换的过程主要由碰撞

几率决定［22］。在这种状态下，碰撞过程比辐射过程更

重要，因此可以忽略辐射能量的非平衡，从而计算出每

个小的模拟单元的温度［22］。进一步，可以通过 Saha 方

程和 Boltzmann 方程得到关于等离子体内部电子分布

更详细的信息。

在 LTE 条件下，不同电离态下铝的数密度由 Saha
方程得到，即

ni+ 1n ele

ni
= Ui+ 1

Ui
⋅ 2 ⋅ ( )2πm ele kT

3 2

h3 exp ( - E ion

kT )， （7）

式中：n ele 为等离子体电子密度；ni 和 ni+ 1 为不同电离

态下铝的数量密度；E ion 为铝元素核外电子第 i能级到

第 i+1 能级的电离势；m ele 为电子质量；h为普朗克常

数；k为玻尔兹曼常数；T为温度。

铝不同电离态的布居数服从玻尔兹曼分布

n( )s
i = gi

U ( )s ( )T n( )s exp (-Ei kT )， （8）

式中：n( )s
i 为位于激发能级 i的电子数密度； n( )s 为等离

子体中电离态为 s的铝的总数密度；Ei和 gi为电离能

和能级的统计权重；U ( )s (T )为温度 T下电离态 s的配

分函数，其表达式为

U ( )s (T )= ∑
i

g i exp ( )-Ei kT ， （9）

由此可以推导出谱线的积分强度（波长为 λij）
Iij = n( )s

i A ij hν0， （10）
式中：Aij为由 NIST 数据库得到的从上能级 i到下能级

j的跃迁概率；ν0 为谱线频率。

3　仿真与分析

为了研究空间约束效应对等离子体演化的影响，

模型考虑了空腔的存在。仿真选用金属铝作为材料，

并设置了不同尺寸的空腔。激光诱导等离子体的膨胀

被限制在 10 cm×6 cm 大小的模拟区域内，区域的底

部是具有特定尺寸的空腔，垂直入射的激光脉冲聚焦

在空腔中心材料的表面，区域的其他部分填充氦气（作

为环境气体）。入射激光的参数为单脉冲激光能量为

60 mJ、脉冲宽度为 6 ns和激光波长为 1064 nm，出射光

斑直径为 6 mm，聚焦后光斑直径为 30 μm。激光垂直

样品表面入射，光谱探测角度与入射激光成 30°夹角。

主要研究了空腔宽度变化对等离子体的影响，将空腔

的高度设置为固定值（1. 0 cm），宽度变化范围为 1. 0~
2. 0 cm，间隔为 0. 2 cm。

3. 1　等离子演化

图 1 和图 2 给出了激光脉冲作用于空腔宽度为

图 1　存在空腔（空腔宽度为 1. 4 cm）时等离子体温度随时间的

变化

Fig.  1　 Plasma temperature varying with time in presence of 
cavity (cavity width of 1. 4 cm)

图 2　存在空腔（空腔宽度为 1. 4 cm）时等离子体密度随时间的

变化

Fig.  2　 Plasma density varying with time in presence of cavity 
(cavity width of 1. 4 cm)

1. 4 cm 的铝板后，等离子体温度和密度在 0~2000 ns
时间范围内的变化。图 2 中的密度为取对数之后的结

果，区域底部的明亮部分是铝，腔体位于其中心。等离

子体所能达到的最高温度随着等离子体的膨胀而逐渐

降低。腔壁的存在使得等离子体的膨胀受到了很大的

限制。在 600 ns 左右，等离子体的演化开始受到腔壁

影响，水平方向的膨胀受到抑制。在随后的演化过程

中，等离子体在腔外继续膨胀。图 3 显示了存在和不

存在空腔的条件下，时间为 1000 ns 时等离子体演化情

况的差异。与无腔体的情况相比，存在腔体时等离子

体的形态特征明显不同。当空腔宽度分别为 1. 2 cm
和 1. 6 cm 时，等离子体温度和密度的空间分布受到不

同的影响。空腔宽度越大，等离子体首次接触腔壁的

时间更长，对等离子体膨胀的影响也会相对更小。激

波效应可以用来解释腔体对等离子体温度和密度的影

响［23-24］。当空腔存在时，激光诱导等离子体产生的激

波被腔壁反射，反射的激波作用于等离子体后提高了

等离子体中粒子的碰撞概率，从而提高了电子温度和

数密度，最终导致光谱信号增强。

当时间到达 1400 ns 时，增强效应开始减弱，等离

子体继续在腔体上方膨胀。腔内等离子体冷却，电子

温度显著降低。因此，应考虑合适的信号采集时间，以

避免等离子体冷却导致光谱辐射的过度衰减，进而造

成最终获得的光谱信号强度降低。

3. 2　电子的空间分布

腔体对等离子体演化的影响如 3. 1 节所述，腔壁

的存在对等离子体的空间膨胀过程会造成很大的影

响。图 4 进一步展示了当固定空腔宽度为 1. 4 cm 时，

不同空间位置的电子温度在演化过程中随时间的变

化。图中在时间为 0 附近时 4 个空间位置的温度均出

现突然升高，这是由入射激光与铝板上方气体的相互

作用造成的。激光由仿真区域之外入射，在到达样品

表面的过程中，激光会加热环境气体，造成空间上温度

的短暂升高。此后，在距铝板表面 0. 5 cm 处，温度很

快在 250 ns 左右达到峰值。然而，在距离铝板较远的

地方，入射激光造成的短暂的温度升高很快就会消失。

随着等离子体随时间的演化，不同位置处陆续达到温

度峰值，到达温度峰值的时间取决于其与铝板表面的

距离。在 2. 0 cm 位置处，当演化时间接近 1000 ns 时

温度达到最高值（接近 25000 K），且这里的峰值远低

于 0. 5 cm 位置处的峰值。在等离子体演化过程中，激

光脉冲首先烧蚀材料产生高温等离子体羽流，随后等

离子体因光谱发射、轫致辐射和黑体辐射逐渐失去部

分能量，辐射损失必然导致等离子体温度和等离子体

羽流总能量下降。

图 5 显示了铝表面上方不同位置处电子数密度的

变化。与温度变化相对应，电子数密度的峰值也在演

化过程的不同时刻达到。在距离表面 0. 5 cm 处，电子

数密度在 300 ns 左右达到峰值，此后持续增加。随着

图 3　时间为 1000 ns时有无腔体条件下等离子体的温度和密度。（a）温度；（b）密度

Fig.  3　Temperature and density of plasma with or without cavity at simulation time of 1000 ns.  (a) Temperature; (b) density

图 4　铝板表面上方不同位置处电子温度随时间的变化

Fig.  4　 Electron temperature varying with time at different 
positions above Al surface
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1. 4 cm 的铝板后，等离子体温度和密度在 0~2000 ns
时间范围内的变化。图 2 中的密度为取对数之后的结

果，区域底部的明亮部分是铝，腔体位于其中心。等离

子体所能达到的最高温度随着等离子体的膨胀而逐渐

降低。腔壁的存在使得等离子体的膨胀受到了很大的

限制。在 600 ns 左右，等离子体的演化开始受到腔壁

影响，水平方向的膨胀受到抑制。在随后的演化过程

中，等离子体在腔外继续膨胀。图 3 显示了存在和不

存在空腔的条件下，时间为 1000 ns 时等离子体演化情

况的差异。与无腔体的情况相比，存在腔体时等离子

体的形态特征明显不同。当空腔宽度分别为 1. 2 cm
和 1. 6 cm 时，等离子体温度和密度的空间分布受到不

同的影响。空腔宽度越大，等离子体首次接触腔壁的

时间更长，对等离子体膨胀的影响也会相对更小。激

波效应可以用来解释腔体对等离子体温度和密度的影

响［23-24］。当空腔存在时，激光诱导等离子体产生的激

波被腔壁反射，反射的激波作用于等离子体后提高了

等离子体中粒子的碰撞概率，从而提高了电子温度和

数密度，最终导致光谱信号增强。

当时间到达 1400 ns 时，增强效应开始减弱，等离

子体继续在腔体上方膨胀。腔内等离子体冷却，电子

温度显著降低。因此，应考虑合适的信号采集时间，以

避免等离子体冷却导致光谱辐射的过度衰减，进而造

成最终获得的光谱信号强度降低。

3. 2　电子的空间分布

腔体对等离子体演化的影响如 3. 1 节所述，腔壁

的存在对等离子体的空间膨胀过程会造成很大的影

响。图 4 进一步展示了当固定空腔宽度为 1. 4 cm 时，

不同空间位置的电子温度在演化过程中随时间的变

化。图中在时间为 0 附近时 4 个空间位置的温度均出

现突然升高，这是由入射激光与铝板上方气体的相互

作用造成的。激光由仿真区域之外入射，在到达样品

表面的过程中，激光会加热环境气体，造成空间上温度

的短暂升高。此后，在距铝板表面 0. 5 cm 处，温度很

快在 250 ns 左右达到峰值。然而，在距离铝板较远的

地方，入射激光造成的短暂的温度升高很快就会消失。

随着等离子体随时间的演化，不同位置处陆续达到温

度峰值，到达温度峰值的时间取决于其与铝板表面的

距离。在 2. 0 cm 位置处，当演化时间接近 1000 ns 时

温度达到最高值（接近 25000 K），且这里的峰值远低

于 0. 5 cm 位置处的峰值。在等离子体演化过程中，激

光脉冲首先烧蚀材料产生高温等离子体羽流，随后等

离子体因光谱发射、轫致辐射和黑体辐射逐渐失去部

分能量，辐射损失必然导致等离子体温度和等离子体

羽流总能量下降。

图 5 显示了铝表面上方不同位置处电子数密度的

变化。与温度变化相对应，电子数密度的峰值也在演

化过程的不同时刻达到。在距离表面 0. 5 cm 处，电子

数密度在 300 ns 左右达到峰值，此后持续增加。随着

图 3　时间为 1000 ns时有无腔体条件下等离子体的温度和密度。（a）温度；（b）密度

Fig.  3　Temperature and density of plasma with or without cavity at simulation time of 1000 ns.  (a) Temperature; (b) density

图 4　铝板表面上方不同位置处电子温度随时间的变化

Fig.  4　 Electron temperature varying with time at different 
positions above Al surface
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演化的进行，远离铝表面的其他位置的电子密度也陆

续达到峰值。然而，当距离铝表面太远时，如 1. 5 cm
位置处，电子密度会在短时间内再次回到非常低的水

平。造成这种差异的原因主要是空腔壁的存在阻止了

电子进一步向外扩展。在样品表面上方 0. 5 cm 处（该

处位置低于空腔高度 1. 0 cm），水平方向上电子因受

到腔壁的约束，无法向四周扩散，并随着等离子体的演

化过程与腔壁发生反射作用，从而维持并提高了空腔

内部的电子数密度水平。然而，铝表面以上较高位置

处没有这种限制。结合图 4 和图 5 不难发现，电子数密

度的变化与温度变化之间存在一个时间延迟，并且这

个延迟在离样品表面更远的位置，即在等离子体演化

的后期阶段会更加明显。

3. 3　腔体对电子温度和电子数密度的影响

图 6 为在不同尺寸空腔的情况下，铝板表面上方

1. 0 cm 固定位置处的温度变化。几种情况下的温度

最大值在 500 ns 左右达到，且其温度值大小几乎没有

差别。由图 1 可以看出，等离子体在演化初期阶段轮

廓较小，并未受到空腔壁的影响，故空腔的存在并未对

等离子体演化产生明显影响。同时，随着空腔宽度的

增加，等离子体开始受到影响的时间更晚。然而，在此

峰值之后，随着演化过程的进行，4 种情况下温度衰减

的趋势是不同的。当激光脉冲作用于不存在空腔的铝

板时，温度下降最快。这是因为腔体的存在会引起激

波效应，该效应会造成等离子体中粒子碰撞增强，从而

引起等离子体在一段时间内被重新加热。从图 6 可以

看出，当空腔宽度为 1. 2 cm 时，其温度衰减速度较其

他情况更慢。这表明等离子体的增强与腔体尺寸有

关，腔体宽度越小，等离子体演化过程中温度的提升越

明显。

另一方面，如图 7 所示，由于不同尺寸空腔的存

在，电子数密度的变化也会受到影响。在 1000 ns 之

前，电子数密度在存在空腔时的变化与没有空腔的情

况相比可以忽略不计。电子数密度的峰值在 650 ns 左
右达到，与图 6 所示的温度变化相比，延迟了 150 ns。

此后，所有情况下的电子数密度均保持类似趋势的增

加，直到时间接近 1500 ns。当空腔存在时，电子数密

度突然增加，并很快达到一个新的峰值，而当空腔不存

在时，这种变化不明显。这是因为空腔的存在限制了

等离子体的膨胀过程，空腔内部等离子体与腔壁碰撞

并产生反射作用进一步提高了空腔内部电子的数密

度。同时，这种变化也与腔体尺寸有关，腔体宽度为

1. 2 cm 时增量最大。图 6 和图 7 表明，当存在合适的

腔体时，电子温度和数密度都有明显的提高。

3. 4　光谱信号强度

根据电子的温度、电子的数密度和式（7）~（10），

在不考虑谱线展宽的情况下，可以得到铝的特定谱线

的信号强度。由于 1000 ns 时等离子体的演化受腔体

的影响较明显，因此选择此时的等离子体进行计算。

模拟实际实验中收集透镜的方式进行信号采集，考虑

采集路径中的等离子体进行光谱信号的计算。基于收

集透镜，光谱信号的最终数值由模拟区域中一个近似

扇形的区域确定。在信号采集过程中，辐射损失导致

的信号强度减弱可归因于一个吸收系数 κ，有

图 5　铝板表面上方不同位置处电子数密度随时间的变化

Fig.  5　 Electron number density varying with time at different 
positions above Al surface

图 6　有无空腔的情况下铝板表面上方 1 cm 处电子温度随时间

的变化

Fig.  6　 Electron temperature varying with time at 1 cm above 
Al surface with or without cavity

图 7　有无空腔的情况下铝板表面上方 1 cm 电子数密度随时间

的变化

Fig.  7　 Electron number density varying with time at 1 cm 
above Al surface with or without cavity

I= I0 exp ( -∫
s1

s2

κdx)， （11）

式中：I 和 I0 为单位模拟区域内沿路径 s1 和 s2 的信号

强度。总光谱信号强度是由对沿采集路径的所有单位

区域进行积分得到的。κ值随不同区域电子温度和数

密度的变化而变化［25-26］，其表达式为

κ= 0.44 × 10-7 × 1
T 2 ∑

z

nz z2 Ez

kT
exp ( Ez

kT )，（12）

式中：z为铝元素的电离度；Ez 为电离能；nz 为该电离

态下铝元素的密度。

图 8 显示了不同情况下 396. 15 nm 波长处铝元素

的谱线强度。研究了空腔宽度为 1. 0~2. 0 cm（间隔为

0. 2 cm）的情况（记为 Case 1~6）和没有空腔的情况

（记为 Case 7）。当空腔宽度为 1. 4 cm 时，信号强度达

到最大值，此后随着宽度的增大，信号强度开始下降。

当空腔宽度为 2. 0 cm 时，信号强度低于无空腔的情

况。实际上，空腔引起的温度升高不仅促进了等离子

体的演化，还增强了辐射损失［26］，从而导致光谱发射降

低。此外，为了计算谱线强度，模拟中设置了一个有固

定直径的虚拟透镜来采集光谱信号，腔壁的存在会影

响信号的采集，这种影响也会随空腔尺寸的变化而变

化，最终会使得计算得到的信号强度减弱。

4　实         验
实验配置同仿真参数一致，包括调 Q Nd∶YAG 激

光 器（Quantel 公 司 ，Q-Smart 450），工 作 波 长 为

1064 nm，重复频率为 10 Hz，光束直径为 6. 5 mm，脉

冲持续时间为 6 ns 和脉冲能量为 60 mJ。激光束经镜

面反射后利用显微物镜将其聚焦到样品表面。样品表

面激光光斑直径约为 30 μm。通过准直透镜在与激光

束轴成 30°角处收集发射光谱，再将其耦合到光纤中。

该光纤将光谱发射送入一个 Czerny-Turner 光谱仪

（Andor公司， Shamrock 750-D2）中。该光谱仪配备了

增强电荷耦合装置（ICCD，Andor公司，iStar DH334T-

18F-E3）来记录光谱，光谱仪采集信号的延迟时间为

1 μs，积分门宽为 0. 5 ms，实验在常规的大气条件下进

行。光谱仪的分辨率为 0. 03 nm，光栅的栅线密度为

1800 mm-1。整个 LIBS 实验系统的光谱范围为 200~
850 nm，由准直透镜（光谱范围为 190~1250 nm）、光

纤（光谱范围为 190~1200 nm）、光谱仪（光谱范围为

200~950 nm）和 ICCD（光谱范围为 180~850 nm）共

同决定。

实验结果如图 9 所示。与仿真过程相同，实验中

采集了不同空腔情况下的信号强度。对于每种情况，

取 10 次单脉冲下光谱信号的平均值作为最后的信号

强度。随着空腔宽度的增加，信号强度先增大后减小，

与仿真结果有较高的相似性。在空腔宽度为 1. 4 cm
处得到了最高的光谱信号值。2. 0 cm 空腔宽度下的

信号强度值低于没有空腔的情况。这再次表明，空腔

的存在并不一定会增强光谱信号，增强效果与空腔宽

度的选择有很大关系。仿真结果与实验结果比较表

明，当存在合适的空腔时，信号强度增强明显，且二者

获得的信号强度随空腔宽度的变化趋势一致。

5　结         论
建立了纳秒脉冲激光烧蚀铝的二维模型，研究了

空间约束对等离子体演化的影响。模拟结果为不同尺

寸空腔影响下等离子体的时空分布提供了数值信息，

为实验中选择合适的光信号采集时间和位置提供了有

效参考，并为实验数据提供了一种可信的解释。当腔

体存在时，等离子体的温度和密度都有所提高，但随着

腔体尺寸的增大，这种提高程度有所减弱。为计算信

号强度，还研究了电子温度和电子数密度的时空分布。

与没有空腔的情况相比，当合适的空腔存在时，信号强

度明显提高。1. 4 cm 空腔宽度处得到了最大的信号

强度，与没有空腔的情况相比显著增加。实验得到的

信号强度随不同宽度的变化趋势与仿真结果吻合得较

好。结果还表明，并非所有的空腔尺寸都能够增强信

号强度，即空腔宽度越大，其对等离子体温度和密度的

图 8　仿真得到的铝在 396. 15 nm 波长处的光谱信号强度

Fig.  8　Spectral signal intensity of Al at wavelength of 
396. 15 nm obtained by simulation

图 9　实验得到的铝在 396. 15 nm 波长处的光谱信号强度

Fig.  9　 Spectral signal intensity of Al at wavelength of 
396. 15 nm obtained by experiment
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I= I0 exp ( -∫
s1

s2

κdx)， （11）

式中：I 和 I0 为单位模拟区域内沿路径 s1 和 s2 的信号

强度。总光谱信号强度是由对沿采集路径的所有单位

区域进行积分得到的。κ值随不同区域电子温度和数

密度的变化而变化［25-26］，其表达式为

κ= 0.44 × 10-7 × 1
T 2 ∑

z

nz z2 Ez

kT
exp ( Ez

kT )，（12）

式中：z为铝元素的电离度；Ez 为电离能；nz 为该电离

态下铝元素的密度。

图 8 显示了不同情况下 396. 15 nm 波长处铝元素

的谱线强度。研究了空腔宽度为 1. 0~2. 0 cm（间隔为

0. 2 cm）的情况（记为 Case 1~6）和没有空腔的情况

（记为 Case 7）。当空腔宽度为 1. 4 cm 时，信号强度达

到最大值，此后随着宽度的增大，信号强度开始下降。

当空腔宽度为 2. 0 cm 时，信号强度低于无空腔的情

况。实际上，空腔引起的温度升高不仅促进了等离子

体的演化，还增强了辐射损失［26］，从而导致光谱发射降

低。此外，为了计算谱线强度，模拟中设置了一个有固

定直径的虚拟透镜来采集光谱信号，腔壁的存在会影

响信号的采集，这种影响也会随空腔尺寸的变化而变

化，最终会使得计算得到的信号强度减弱。

4　实         验
实验配置同仿真参数一致，包括调 Q Nd∶YAG 激

光 器（Quantel 公 司 ，Q-Smart 450），工 作 波 长 为

1064 nm，重复频率为 10 Hz，光束直径为 6. 5 mm，脉

冲持续时间为 6 ns 和脉冲能量为 60 mJ。激光束经镜

面反射后利用显微物镜将其聚焦到样品表面。样品表

面激光光斑直径约为 30 μm。通过准直透镜在与激光

束轴成 30°角处收集发射光谱，再将其耦合到光纤中。

该光纤将光谱发射送入一个 Czerny-Turner 光谱仪

（Andor公司， Shamrock 750-D2）中。该光谱仪配备了

增强电荷耦合装置（ICCD，Andor公司，iStar DH334T-

18F-E3）来记录光谱，光谱仪采集信号的延迟时间为

1 μs，积分门宽为 0. 5 ms，实验在常规的大气条件下进

行。光谱仪的分辨率为 0. 03 nm，光栅的栅线密度为

1800 mm-1。整个 LIBS 实验系统的光谱范围为 200~
850 nm，由准直透镜（光谱范围为 190~1250 nm）、光

纤（光谱范围为 190~1200 nm）、光谱仪（光谱范围为

200~950 nm）和 ICCD（光谱范围为 180~850 nm）共

同决定。

实验结果如图 9 所示。与仿真过程相同，实验中

采集了不同空腔情况下的信号强度。对于每种情况，

取 10 次单脉冲下光谱信号的平均值作为最后的信号

强度。随着空腔宽度的增加，信号强度先增大后减小，

与仿真结果有较高的相似性。在空腔宽度为 1. 4 cm
处得到了最高的光谱信号值。2. 0 cm 空腔宽度下的

信号强度值低于没有空腔的情况。这再次表明，空腔

的存在并不一定会增强光谱信号，增强效果与空腔宽

度的选择有很大关系。仿真结果与实验结果比较表

明，当存在合适的空腔时，信号强度增强明显，且二者

获得的信号强度随空腔宽度的变化趋势一致。

5　结         论
建立了纳秒脉冲激光烧蚀铝的二维模型，研究了

空间约束对等离子体演化的影响。模拟结果为不同尺

寸空腔影响下等离子体的时空分布提供了数值信息，

为实验中选择合适的光信号采集时间和位置提供了有

效参考，并为实验数据提供了一种可信的解释。当腔

体存在时，等离子体的温度和密度都有所提高，但随着

腔体尺寸的增大，这种提高程度有所减弱。为计算信

号强度，还研究了电子温度和电子数密度的时空分布。

与没有空腔的情况相比，当合适的空腔存在时，信号强

度明显提高。1. 4 cm 空腔宽度处得到了最大的信号

强度，与没有空腔的情况相比显著增加。实验得到的

信号强度随不同宽度的变化趋势与仿真结果吻合得较

好。结果还表明，并非所有的空腔尺寸都能够增强信

号强度，即空腔宽度越大，其对等离子体温度和密度的

图 8　仿真得到的铝在 396. 15 nm 波长处的光谱信号强度

Fig.  8　Spectral signal intensity of Al at wavelength of 
396. 15 nm obtained by simulation

图 9　实验得到的铝在 396. 15 nm 波长处的光谱信号强度

Fig.  9　 Spectral signal intensity of Al at wavelength of 
396. 15 nm obtained by experiment
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增强作用越弱，腔壁的存在也会轻微影响信号的采集

过程。仿真和实验结果均表明，当空腔宽度为 2. 0 cm
时，光谱信号强度甚至低于无空腔时的信号强度。
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Abstract 

Objective　 Laser-induced breakdown spectroscopy (LIBS) is a valuable element analysis method that has been widely 
applied in many fields including biomedical, industrial, and environmental analysis.  It uses a pulsed laser beam to interact 
with the sample and produces a plasma plume above the sample surface.  The emission spectra of the specific elements can 
be obtained from the plasma, and element compositions and contents of the sample can be gained by spectral analysis.  The 
properties of plasma and sample analysis depend on the related parameters of the LIBS system, which includes the laser 
pulse and physical situation of the sample.  Related works have been carried out to describe the effects of such conditions on 
laser-induced plasma through numerical simulation.  Spatial confinement is an effective method to enhance LIBS signals.  
The plasma evolution, including its morphological characteristics, is affected by the presence of the cavity.  The plasma 
confined by the cavity is physically modified, with its morphology changed, because of its interaction with the cavity walls.  
In this work, the effects of spatial confinement on plasma evolution and spectra in LIBS are investigated by the model.  
The laser-induced plasma plume of Al with or without the cavity is analyzed, and numerical information on the plasma 
particles is acquired during the expansion of plasma.  In addition, the distributions of electron number density and electron 
temperature are studied.  According to the plasma evolution data, the specific spectral signal intensities of the cases with 
different cavity widths are calculated.  Under the same conditions as the simulation, experiments are performed to show the 
enhancement effect on signal intensity with the presence of the cavity and make a comparison with the simulation.

Methods　 In this study, Al is employed as the sample material for the laser-induced plasma.  Firstly, the initial conditions 
of the simulation process are determined, including relevant parameters of the incident laser, the spatial state of the sample 
(cavities with different sizes), and the boundary conditions of the simulation region.  Given the state equation of the plasma 
evolution process and the simulation program FLASH, relevant data of the plasma can be obtained, including the plasma 
morphology and the spatial and temporal distributions of electron number density and electron temperature.  Then, through 
the Saha equation and Boltzmann equation, the electron distribution information on the specific energy level can be further 
calculated.  On the basis of the electron transition probability and absorption coefficient equation, the spectral intensity per 
unit can be acquired.  After that, the overall spectral signal intensity is gained by the integration of the spectral signal of the 
acquisition region.  In addition, experiments are conducted according to the parameters of the simulation, and the spectral 
signal intensities under different cavity widths are collected for further analysis combined with the simulation.

Results and Discussions　The plasma evolution is significantly different in the case with or without the cavity.  When the 
cavity exists, the expansion of plasma is affected by cavity walls, and the plasma morphology varies (Fig.  3).  At the 
position of 1. 0 cm above the Al surface, both the electron temperature and electron number density are enhanced (Fig.  5).  
This is because the shock wave produced by the laser-induced plasma is reflected by the wall, and then the reflected shock 
wave acts on the plasma and raises collision probabilities of particles in the plasma, which increases the electron number 
density and electron temperature and eventually leads to improvement of the spectral signal.  The spatial confinement effect 
on plasma also contributes to the increase in the spectral signal intensity, the enhancement effect depends heavily on cavity 
width, and the maximum signal intensity is obtained at the width of 1. 4 cm (Fig.  8).  In addition, the tendency of the 
spectral signal intensity collected by the experiments is in good agreement with the simulation, which demonstrates good 
reliability of the simulation (Fig.  9).

Conclusions　 In the present study, a two-dimension thermal model for nanosecond pulsed laser ablation of Al is 
developed to investigate the effect of spatial confinement on plasma evolution.  The simulation yields numerical information 
on the spatial and temporal distributions of the plasma affected by cavities with different sizes.  It can provide a reference for 
selecting the appropriate optical signal acquisition time and location in the experiments and a credible interpretation of the 
experimental data.  When a cavity is present, the temperature and density of the plasma are enhanced, and the 
enhancement degrades as the cavity enlarges.  The spatial and temporal distributions of electron temperature and electron 



0730001-8

研究论文 第  43 卷  第  7 期/2023 年  4 月/光学学报

number density are also studied for the calculation of signal intensity.  Compared with the situation without the cavity, the 
signal intensity is significantly improved when a proper cavity exists.  The maximum signal intensity is obtained at the 
cavity width of 1. 4 cm, and this value is drastically improved compared to the case without the cavity.  The variation trend 
of signal intensity with cavity widths obtained by the experiments matches well with the simulation.  Moreover, it is shown 
that the presence of a cavity does not improve the signal intensity in all cases.  A larger cavity width leads to weaker 
enhancement of plasma temperature and density, and signal acquisition is slightly affected by the presence of the walls.  
Both the simulation and experimental results suggest that the intensity is lower than that of the situation without a cavity 
when the cavity width is set to 2. 0 cm.

Key words spectroscopy; laser-induced breakdown spectroscopy; simulation analysis; plasma evolution; spatial 
confinement; spectral signal intensity
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