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圆柱形空间约束腔直径和深度对激光诱导
硅等离子体光谱的影响

王秋云,陈安民,李苏宇,姜远飞,金明星
(吉林大学 原子与分子物理研究所,长春130012)

摘 要:以硅靶作为烧蚀样品,研究了空气环境中空间约束的激光诱导击穿光谱.采用5×5组圆柱形约

束腔来约束激光诱导的等离子体羽,直径分别为4、6、8、10、12mm,深度分别为2、4、6、8、10mm.激光脉

冲的能量为70mJ.利用Si(I)390.55nm谱线分析了不同直径和深度的圆柱形空间约束腔对LIBS光谱

强度的影响.结果表明空间约束下激光诱导硅产生的Si(I)390.55nm光谱强度明显高于无空间约束下

的光谱强度.在当前的实验条件下,不同的约束腔的直径和深度对光谱辐射强度也有较大的影响,当圆

柱形约束腔的直径和深度不同时,获得的光谱强度也是不同的,表明腔的尺寸对于光发射强度起很重要

的作用.腔直径6mm和深度2mm的时候Si(I)390.55nm谱线强度出现最大值.空间约束的增强主要

来自激光诱导的等离子体时伴随产生的冲击波,空间约束腔反弹冲击波并与等离子体进行相互作用,致

使等离子体的温度和密度增加,最终提高等离子体的光辐射强度.
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InfluenceofDiameterandDepthonSpatiallyConfinedLaser-induced
SiliconPlasmaSpectroscopywithCylindricalCavity

WANGQiu-yun,CHENAn-min,LISu-yu,JIANGYuan-fei,JINMing-xing
(InstituteofAtomicandMolecularPhysics,JilinUniversity,Changchun130012,China)

Abstract:Theinfluenceofdepthanddiameteronspatiallyconfinedlaser-inducedsiliconplasma
spectroscopywithcylindricalcavitywasstudiedinair.5×5groupsofcylindricalcavitieswereusedto
confinethelaser-inducedplasmasincurrentexperiments,withdiametersof4,6,8,10,and12mm.
Eachdiametercorrespondedtofivedifferentdepths:2,4,6,8,and10mm,respectively.AQ-switched
Nd:YAGlaserwiththerepetitionof10Hzandthepulsewidthof10nswasusedtoexciteplasmainside
differentcylindricalcavitieswithvariousdiametersanddepths.Laserenergywas70mJ.Incurrent
experimentalconditions,whenthediameterwas6mmandthedepthofcylindricalcavityis2mm,the
lineintensityofSi(I)390.55nmcouldobtainthemaximum.Continuetoincreasethediameteranddepth
ofcavity,thelineintensityofSi(I)390.55nmdecreased.Wehopethatthisstudyservesasahelpful
referenceforfutureresearchonspatiallyconfinedLIBS.
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0 引言

激光诱导击穿光谱(Laser-inducedPlasmaSpectroscopy,LIBS)是一种元素成分分析方法,以高能脉冲
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激光辐照到样品产生等离子体,随后利用产生的等离子体辐射的光谱进行元素分析[1-2].目前,很多物理方法

已经被相继提出增强LIBS系统的灵敏度,包括:利用超快脉冲激光烧蚀[3-4]、采用双脉冲激发[5-6]、外加磁场

约束[7]、对等离子体进行空间约束[8]、附加火花放电[9]、附加火焰升温的LIBS[10]、纳米粒子加强的LIBS[11]、
采用共振脉冲激发的LIBS和对光谱进行归一化处理的方法[12].虽然这些外加的物理方法被成功地进行了

元素的分析检测,但是,也增加了LIBS系统的复杂性.
近年来的许多研究结果表明,空间约束等离子体方法独有的优点是它只需要对最初的LIBS系统进行

较小的改动,同时空间约束等离子体的LIBS还有两个潜在的优势:1)可以稳定激光诱导等离子体羽的位

置;2)能提高等离子体的特性,例如:提高等离子体的温度和等离子体的电子密度.众所周知,脉冲激光诱导

等离子体同时形成冲击波[13].冲击波膨胀过程中,将以超音速的速度演化,当冲击波遇到墙壁后将被反弹,
反弹回的冲击波将压缩等离子体羽,使等离子体羽中的密度增加,羽内粒子之间碰撞的几率也随之增加,最
终使得光谱辐射强度提高[14-15].WANG等用Nd∶YAG激光来研究圆柱形腔体对硅等离子体的约束作用,
他们用不同直径的圆柱形约束腔来限制硅等离子体,进而研究硅等离子体的时间分辨光谱[16].发现有空间

约束的等离子体光谱强度明显比没有空间约束的等离子体光谱强度强.GUO等研究了圆柱形腔的空间约束

激光诱导击穿光谱学中靶表面与焦点之间的距离的优化[17].他们发现当选择适当的距离时,增强效果能最

大化.LI等使用空间和时间分辨光谱来研究在有或没有圆柱形腔的激光诱导铜等离子体[18].发现与没有腔

体产生的等离子体相比,圆柱形腔体产生的等离子体的光谱发射强度增强,增强的发射区域随时间移动到样

品上方的较高位置.如果腔高于等离子体羽,则等离子体空间和时间发射强度不受空腔高度的显著影响.
HOU等发现圆柱形腔对提高脉冲间信号的重复性有很大的潜力[19].他们证明了约束腔可以增加信号的重

复性,并且能提高等离子体形态的稳定性.WANG等使用圆柱形约束腔体来提高激光诱导等离子体信号强

度和精度,发现了它在改善LIBS分析精度方面的巨大潜力[20].在这些研究中,多数是关于不同种类约束腔

对LIBS谱线强度的影响,集中于理解等离子体特性和提高其增强效应方面[21-22].直到当前为止,有较少研究

关注空间约束腔的尺寸对LIBS谱线强度的影响.
等离子体的空间约束效应主要基于空气中激光诱导激发的等离子体伴随一个冲击波,冲击波的演化距

离显然与诱导等离子体羽的中心到空间约束腔的腔壁之间的直线距离相关,如果这个距离较长,冲击波在演

化过程中将减弱,从而减弱对等离子体的压缩,使得增强效应减弱;如果这个距离较短,那么冲击将被迅速反

弹,这样将增强寿命较短的连续谱和离子谱,这对于激光诱导击穿光谱用于元素分析是不利的.另外,腔的深

度如果小于激光诱导产生等离子体的轴向长度,那么就不能对等离子体进行有效的压缩.因此,在本文中,激
光诱导等离子体位于不同深度和直径的圆柱形空间约束腔中,利用等离子体发射光谱研究了约束腔的大小

对激光诱导硅等离子体中原子谱线的影响.

1 实验方法

空间约束下LIBS系统装置如图1所示,整个实验过程处于空气的环境中.采用铝合金加工制作成的

图1 空间约束下LIBS系统装置

Fig.1 SchematicdiagramofexperimentalsetupforLIBSwithspatialconfinement
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5×5圆柱形约束腔限制激光诱导的等离子体羽,直径分别为4、6、8、10、12mm,深度分别为2、4、6、8、10mm.
激光脉冲系统为调Q 的Nd∶YAG激光器(Continuum,SureliteIII),输出宽度为10ns、波长为1064nm的

脉冲.焦距为25cm的平凸透镜被用来聚焦激光束到样品表面并产生等离子体,激发的等离子体处于约束腔

的圆心,此圆柱形空间约束腔紧贴于样品的表面.样品被安装在计算机控制的3D位移台(PT3/M-Z8,

Thorlabs)上.采用的烧蚀样品是单晶硅,在样品表面上脉冲激光的直径大约是500μm,激光的能量密度约

为35.7J/cm2.激光束反方向上,等离子体的光信号通过一个反射镜和一个透镜(BK7,焦距为75mm)进行

收集,再利用光纤导入到由配有ICCD探测器(PI-MAX4,1024╳1024像素)的SpectraPro500i光谱仪进

行采集,光谱仪采用的光栅是150线/mm.光电二极管被认作为ICCD的时间零点,同步ICCD与脉冲激光之

间的延迟.

2 结果与讨论

  首先探测了无空间约束的情况下,激光诱导硅

等离子体的时间分辨光谱,如图2所示.在较短的延

迟时间里很容易观察到较强的连续谱和离子谱线,
这段延迟时间是不适合光谱用于元素分析的.在延

迟时间达到5μs的时候,连续谱和离子谱线变得非

常弱,等离子体辐射的原子谱线变得非常明显了,这
段延迟时间的谱线是非常适合于元素分析的.另外,
在激光诱导击穿光谱用于元素分析中,为了控制成

本,一般采用普通的光纤光谱仪,因此,在接下来的

空间约束激光诱导击穿光谱里,将ICCD的延迟时

间设置为5μs,门宽设置为50μs.
在有圆柱形空间约束和无圆柱形空间约束条件

下 激光诱导硅等离子体光谱如图3、4所示.图3为

图2 激光诱导硅等离子体的时间分辨光谱

Fig.2 Time-resolvedspectroscopyoflaser-inducedSiplasma

图3 圆柱形约束腔的直径为6mm时有无空间约束腔下激

光诱导硅等离子体光谱

Fig.3 IntensityofSi(I)390.55nmwithoutorwithspatial
confinementwhendiameterofcylindricalcavityis6mm

图4 圆柱形约束腔的深度为2mm时有无空间约束腔下激

光诱导硅等离子体光谱,
Fig.4 IntensityofSi(I)390.55nmwithoutorwithspatial

confinementwhendepthofcylindricalcavityis2mm
同样直径、不同深度的圆柱形空间约束腔下的等离子体光谱,由于延迟时间较长,在当前实验条件下仅仅观

察到了Si(I)390.55nm.可以看出,相对于无空间约束的方案,有空间约束下的光谱强度得到了明显的增强,
其中深度为2mm时,光谱增强了一倍.同样深度、不同直径的圆柱形空间约束腔下的光谱如图4所示,与图

3类似,空间约束下激光诱导硅光谱强度明显高于无空间约束下的光谱强度.增强效应的主要原因显然是由

于空间约束效应.众所周知,发射强度取决于跃迁几率和激发原子数密度,它们之间呈正相关.对于发射强度

来说,如果跃迁几率在整个过程中是不变的,那么激发原子数密度的增加就成为了产生增强效应的主要因

素[13].在具有空间约束的实验中,当激光束照射到样品表面时,会产生等离子体.随着等离子体的产生,冲击
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波由初始爆炸压力产生.并且与声速相比,冲击波的传播速度高得多.在空间约束下,冲击波作为具有超声速

度的球面波散开.当冲击波在其膨胀期间遇到约束腔的壁时,冲击波被反弹并向等离子体中心传播,最终将

等离子体压缩并约束为较小的尺寸[23].这使得粒子间的碰撞速率增加,产生更多的高激发态粒子,最终增强

了光发射强度.通过观察图3、4的结果,当约束腔的直径和深度不同时,获得的光谱强度也是不同的,这表明

腔的尺寸对于谱线强度起着重要的作用.
不同深度圆柱形约束腔下Si(I)390.55nm光谱强度随约束腔直径的变化如图5所示.当腔深度为6mm

的时候,谱线的强度随着直径的增加而减弱.这是由于腔壁与等离子体的中心距离增加,冲击波遇到墙壁并

反弹的运行时间增加,而随着运行时间的增加,冲击波的强度将逐渐变弱.因此,冲击波与等离子体羽的相互

作用也将减弱,这使得增强效应逐渐变弱,光谱强度也随之降低.在约束腔深度为2mm时,伴随着直径的增

加,谱线强度先迅速增加而后又降低.在直径为4mm时,等离子体中心到腔壁的距离较短,这种情况下,冲
击迅速膨胀并遇腔壁被反弹回来,所需的时间短于5μs,这样冲击波主要用来增强连续谱和离子谱(如图2
所示).当直径增加到6mm的时候,此距离返回的较强的冲击波,同时冲击波与等离子体羽相互作用开始的

时间大于5μs,探测器完全探测到辐射加强的延迟时间段,使得光谱相对于4mm直径的时候更强.随着直

径的进一步增加,冲击波繁衍的距离变长,同时与等离子体羽相遇的时间变长,冲击波的强度将逐渐变弱,谱
线强度也将逐渐降低.而对于深度为10mm的情况,此时腔的深度较深,直径较小的时候会出现腔壁遮挡一

部分等离子体散射出光的情况.随着直径增加遮挡逐渐变小,光谱强度也逐渐增加,而后进一步增加约束腔

直径,冲击波将变得更弱,增强效应降低,谱线强度也逐渐降低.

图5 不同深度的圆柱形腔下光谱强度随腔直径

的变化

Fig.5 EvolutionofSi(I)390.55nmlineintensity
withcavitydiameter

图6 不同直径的圆柱形腔下光谱强度随约束腔

深度的变化

Fig.6 EvolutionofSi(I)390.55nmlineintensitywith
cavitydepth

  图6为Si(I)390.55nm在不同直径约束腔下强度随深度的变化.可以看出在直径为12mm的时候,所
有深度下的谱线强度几乎等于无空间约束的情况,这是由于腔的直径较大,冲击波演化的距离和时间较长,
冲击波在与膨胀的等离子体相遇的时候将变得相对较弱,对等离子体羽的影响较小,这使得光谱强度的增加

不明显.当腔直径为6mm的时候,谱线强度随着约束腔深度的增加而减小,此直径下,腔壁将会遮挡一小部

分等离子体羽辐射的光,随着约束腔深度的增加,遮挡越来越明显.当深度为10mm时候,相对于8mm的

直径,显然有更明显的遮挡,使得在这个深度下,直径为6mm所获得的光谱强度低于直径为8mm所获得

的光谱强度.
图7为圆柱形约束腔下LIBS随着约束腔深度和直径的分布.可以看出,在腔直径和深度最小的时候Si

(I)390.55nm光谱强度是较低的,随着腔深度和直径的增加,Si(I)390.55nm谱线强度均出现先增加的趋

势.在当前实验条件下,约束腔的直径或深度在大约6mm的时候Si(I)390.55nm谱线强度出现最大值.继
续增加腔的直径和深度,Si(I)390.55nm谱线强度开始降低.因此,改变圆柱形约束腔的直径和深度能有效

地改变谱线增强的效果,这对于空间约束效应被应用到LIBS有重要的指导意义.
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图7 Si(I)390.55nm光谱强度随着圆柱形约束腔的直径和深度分布

Fig.7 DistributionofSi(I)390.55nmlineintensitywithcylindricalcavitydiameteranddepth

3 结论

本文研究了空气环境中空间约束下的激光诱导硅的等离子体光谱,不同深度和直径的圆柱形空间约束

腔被用来约束等离子体羽,探测了Si(I)390.55nm光谱强度的变化.在空间约束情况下,等离子体受到了腔

壁反弹的冲击波的压缩,使得光谱发射强度增强.实验结果表明,腔深度和直径能明显地影响光谱强度.在当

前实验条件下,腔直径6mm和深度2mm的时候谱线强度出现最大值,继续增加腔的直径和深度,谱线强

度开始降低.这对于优化空间约束下激光诱导击穿光谱具有参考意义.
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