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半球空腔约束对激光诱导玻璃等离子体辐射增强
特性的研究

王静鸽,李小龙,胡俊涛,李新忠
(河南科技大学 物理工程学院,河南 洛阳471023)

摘 要:为了增强激光诱导玻璃等离子体的辐射光谱信号,采用直径为10mm的玻璃纤维材质半球空

腔对等离子体进行束缚,对比研究了无约束和约束两种实验条件下的辐射光谱信号.由于激光的聚焦情

况对玻璃等离子体特性有较大影响,实验首先对激光在样品中的聚焦位置进行了优化,结果表明当样品

表面位于透镜焦平面以上3mm处时激光诱导玻璃等离子体辐射光谱最强.然后采用时间分辨光谱对

比研究了无约束和半球空腔约束下光谱强度的时间演变规律,并分析了谱线强度增大倍数的时间演变,
结果表明在等离子体产生后6~15μs的时间内,半球空腔约束下谱线强度呈现出增强的现象,且具有

不同能级的谱线增强程度不同,当采集延时为10μs时具有最优增强效果.最后研究了激光能量对半球

空腔约束下等离子体辐射增强效果的影响,研究结果表明,随着激光能量增大,谱线增强倍数逐渐增加,
当激光能量超过170mJ以后,谱线增强效果开始下降.
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EffectsofHemisphericalConfinementontheEnhancementofLaser-
inducedGlassPlasmaRadiation

WANGJing-ge,LIXiao-long,HUJun-tao,LIXin-zhong
(SchoolofPhysicsandEngineering,HenanUniversityofScienceandTechnology,Luoyang,Henan471023,China)

Abstract:Inordertoenhancetheradiationspectrumsignaloflaser-inducedglassplasma,ahemispherical
cavitywhichwasmadeofglassfiberwithadiameterof10mm wasusedtoconfinetheplasma.The
spectrumsignalswithconfinementandwithoutconfinementwerecompared.Sincethefocusingofthe
laserhasagreatinfluenceonthepropertiesoftheglassplasma,thefocusingpositionofthelaserinthe
samplewasfirstoptimized.Theresultsshowthatwhenthesamplesurfaceis3mmabovethefocalplane
ofthelens,thespectralsingnalfromthelaser-inducedglassplasmawasthestrongest.Thenthe
temporalevolutionofspectralintensityunderunconstrainedandspatiallyconstrainedbyahemispherical
cavitywiththeinnerdiameterof10mmwasstudied.Thetimeevolutionoftheenhancementfactorogthe
spectralintensitywasanalyzed.Theresultsshowthatthespectrallineswithconfimentpresentsan
enhancedphenomenonintheperiodof6~15μsafterplasmageneration.Andthedegreeofenhancement
ofspectrallineswithdifferentenergylevelsisdifferent.Themaximumenhancementisachievedwhenthe
acquisitiondelayis10μs.Finally,theeffectoflaserenergyontheenhancementofplasmaradiationwas
studied.Theresultsshowthatwiththeincreaseoflaserenergy,theenhancementfactorofthespectral
lineisgraduallyincreased.Whenthelaserenergyexceeds170mJ,thespectralenhancementeffectbegins
todecrease.
Keywords:Laser-inducedplasma;Hemisphericalcavityconfiment;Spectralenhancement;Time
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0 引言

激光诱导击穿光谱(Laser-inducedBreakdownSpectroscopy,LIBS)技术以其无需样品预处理、分析速

度快、能实现多元素同时检测和远程分析等优点在工业过程控制[1]、环境污染检测[2]、农产品检测[3]、空间勘

探[4]、考古研究[5]等领域得到广泛应用.该技术采用聚焦后具有高能量密度的脉冲激光束直接轰击样品表

面,形成高温、高压和高电子密度的等离子体,用高灵敏度的光谱仪对等离子体光辐射进行探测和光谱分析,
就可以得到被测样品的成分、含量等信息.
LIBS用于玻璃样品成分的分析已经有过很多报道.BRIDGE等[6]对比了LIBS和电感耦合等离子体质

谱法对23种汽车浮法玻璃的检测能力,结果表明利用LIBS技术可以实现对浮法玻璃较准确的分析;

CARMONA等[7]利用LIBS技术分析不同类型的玻璃中的铅元素,结果表明通过实验光谱可以确定和评估

玻璃的腐蚀类型和程度;JUNG等[8]采用LIBS技术对玻璃基体中的微量元素U和Eu进行了定量分析,他
们采用深紫外波长的激光诱导玻璃样品,两种元素的检测限分别达到150和4.2ppm;CHOI等[9]优化了采

用LIBS对玻璃基体中的铀进行痕量分析时的谱线选择和关键实验参数;李超等[10]利用LIBS技术结合无标

定量分析方法实现了对玻璃中Si和Ba的定量分析.尽管LIBS技术已经被广泛应用于不同类型玻璃样品的

成分分析,但是实际应用中该技术还面临着很多限制,如检测限和分析精度有限、信号重复性和稳定性较差

等.大量的研究表明光谱信号增强是提高LIBS技术分析性能的有效手段之一,能够实现光谱信号增强的方

法主要有双脉冲激发、等离子体空间束缚、LIBS与其他技术联用等.MATIASKE等[11]采用一套双脉冲

LIBS系统在工作距离为75cm处对熔融玻璃进行远程定量检测,Mn和Zn的检测限可以分别达到7ppm
和194ppm;李嘉铭等[12]采用激光诱导荧光辅助激光诱导击穿光谱的方法对有源发光玻璃中的微量元素进

行检测,研究结果表明两种方法联用可以使元素的谱线强度提高8~50倍.无论采用双脉冲激发还是LIBS
与其他技术联用,都会导致实验系统变得较为复杂,且设备的成本大幅增加.

对激光诱导等离子体进行空间束缚也可以有效提高光谱信号强度,空间约束方法实施简便且效益高,目
前等离子体空间束缚主要包括平行板束缚[13]、圆柱空腔束缚[14-15]和半球空腔束缚[16-17],由于半球空腔可以

实现对等离子体的三维空间约束,进而可以使等离子体辐射得到有效增强.本文采用半球空腔对激光诱导玻

璃等离子体进行空间约束,研究半球空腔约束对等离子体辐射信号的增强特性,为了得到较可靠的光谱信

号,论文首先对激光的聚焦情况进行了优化,然后研究了半球空腔约束下光谱信号的时间演变,最后研究了

激光能量对辐射增强特性的影响.

1 实验装置

激光诱导击穿光谱实验装置如图1所示.采用波长为1064nm,脉冲宽度为8ns的Nd∶YAG激光器,
设置重复频率为2Hz.单脉冲激光能量调节范围为20~200mJ,经过焦距为100mm的平凸石英透镜聚焦

后穿过半球形空腔顶部的小孔垂直入射到玻璃样品表面,聚焦透镜固定在高精度平移台上,通过改变透镜的

位置可以实现激光聚焦情况的调节,半球形空腔粘合在玻璃样品表面,由玻璃纤维材质加工而成.玻璃样品

经过高能量密度的激光烧蚀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焦距为10mm的透

镜聚焦至传输光纤端面,其中光纤端面垂直于样品表面.传输光纤被固定在二维高精密平移台上并与中阶梯

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

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

谱仪为AndorME5000,其光谱响应范围为230~920nm,分辨能力为5000.ICCD的像素为1024×1024pixel,
具有ns量级的时间分辨能力.

实验样品是一块厚度为10mm的透明玻璃,实验通过在玻璃样品表面固定半球形空腔约束,从而对激

光烧蚀产生的等离子体羽进行辐射信号增强.半球形空腔尺寸为12mm×12mm×6mm,内部直径为

10mm,在激光束入射方向有直径为3mm的圆形孔,侧面有一个高2.5mm,半径1.5mm的直槽口.实验在
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空气环境中将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.

图1 实验装置示意图

Fig.1 Schematicdiagramofexperimentalsetup

2 实验结果与分析

2.1 激光聚焦位置的优化

在玻璃样品激发的过程中发现入射激光很容易穿透玻璃样品打至样品台,以至于收集不到有效的玻璃

等离子体辐射信号,只有聚焦位置合适时,才能观测到玻璃等离子体的辐射信号,激光的聚焦情况对光谱信

号有较大影响,因此有必要对激光的聚焦位置进行优化,本文中以透镜到样品表面的距离(Lens-To-Sample
Distance,LTSD)为参数在无约束的实验系统下来优化激光聚焦情况.

实验中设置激光能量为150mJ,ICCD的采集延时和积分时间均为2μs,累加次数为100次.实验开始

前首先用20激光脉冲打击样品表面以达到去除表面灰尘的影响,改变透镜到样品的距离,发现当LTSD≥
96mm时才能采集到玻璃等离子体的辐射信号,因此设置LTSD的变化范围为96~106mm.所用聚焦透镜

焦距为100mm,可知当LTSD<100mm时,焦点位于样品表面以下,LTSD>100mm时,焦点位于样品表

面以上.

图2 不同聚焦情况下的烧蚀坑形貌

Fig.2 Morphologyofablatedholesunderdifferentfocusingconditions

3-3107480



光 子 学 报

  图2是LTSD为96mm、97mm、99mm和101mm四个不同聚焦位置下玻璃样品表面的表面形态,可
以看出不同的聚焦位置对样品的烧蚀情况有很大影响,随着LTSD的增加,样品表面的烧蚀坑尺寸减小,烧
蚀的样品材料质量也相应减小,可以看到图2(a)和(b)的烧蚀坑附近有熔融材料的堆积,而图2(c)和(d)中
的烧蚀坑周围更加平整.
  选取等离子体辐射光谱中的三条硅原子谱线为

分析谱线,分别是SiI∶251.43nm、SiI∶251.92nm、

SiI∶288.16nm.图3是谱线强度随着LTSD的变

化曲线,大量的文献中已经报道了透镜到样品的距

离对等离子体辐射光谱信号的影响机理[18-20],这里

结合变化曲线简单说明.当焦点位置位于样品表面

以下(LTSD<100mm),随着LTSD的增加,激光

能量密度逐渐增加,透射至靶材表面的激光能量增

加,因此随着LTSD的增加谱线强度逐渐增大,当

LTSD等于99mm时,谱线强度出现极大值.随着

聚焦光斑尺寸继续变小,当能量密度超过临界值后,
等离子体密度增加,对于激发脉冲激光而言,等离子

图3 光谱信号强度随LTSD的变化

Fig.3 Theintensitiesofspectrallinesasafunction
ofLTSD

体变成了不透明的,造成等离子体屏蔽,此时即使激光能量密度较大,但是透射至靶材的能量减小,因此等离

子体的光谱信号强度随着LTSD的增加缓慢变小,当LTSD等于101mm时,曲线出现极小值.当LTSD>
100mm,焦点位置处于样品表面以上时,由于焦点在空气中,脉冲激光与空气发生相互作用,在一定程度上

加热了样品表面上方的空气,使样品表面上方形成了一个气压相对较低的环境,降低了等离子体的屏蔽效

应,因此信号强度随着LTSD的增加又开始逐渐增加,当LTSD大于103mm以后,由于大部分激光能量在

与样品上方空气相互作用时被消耗,所以谱线强度又开始逐渐下降.对于玻璃样品,当聚焦位置在样品表面

以下时,激光脉冲很容易穿透样品表面,形成的等离子体在样品内部,因此实验探测到的等离子体信号相对

较弱.综合考虑,本文以下的研究中将透镜到样品的距离设置为103mm.
2.2 半球空腔约束下光谱信号的时间演变

半球空间约束的主要原理是扩散的冲击波经界面反射回去压缩等离子体,为了研究半球空腔约束对玻

璃等离子体的增强特性,对比研究了无约束和约束下光谱信号的时间演变特性,实验中激光能量为150mJ,
设置采集延时和积分时间均为2μs,延时的步距为1μs,采集等离子体演变过程中的20幅图,每幅图由10
个激光脉冲累加而成.

图4是SiI∶288.16nm谱线强度在无约束和半球形空腔约束下的时间演变,可以看出,在无约束情况

下,随着采集延时增大,谱线强度呈现迅速衰减的变化规律,当采集延时超过15μs后逐渐趋于平缓,这是由

于等离子体产生后向外膨胀扩张冷却的结果.采用

半球空腔约束时,可以看出,谱线强度呈现出先迅速

下降,然后上升,最后再下降的变化规律.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子体的扩散速度,半球空腔约

束下,冲击波向外扩散被空腔内壁反射,被反射的冲

击波向前传播,经过一定的时间后与等离子体相互

作用,实现对等离子体进行三维空间的压缩,进而引

起了等离子体辐射的增强作用,冲击波与等离子体

作用一定时间后,随着等离子体的逐渐消散,两者之

间的相互作用逐渐减弱,使得半球空腔约束下谱线

强度最后又呈现出下降的趋势.由图4可以看出,当
采集延时小于6μs,无约束和半球空腔约束下的谱

图4 无约束和半球形空腔约束下的SiI∶288.16nm
谱线强度的时间演变

Fig.4TemporalevolutionofemissionintensityofSiI∶288.16nm
withandwithouthemisphericalcavityconfinement
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线强度大小相当,此时两种条件下等离子体的演变规律几乎完全相同,但由于实验中激光能量的波动和信号

采集空间位置的微小变化造成了半球空腔约束下的谱线强度略小于无约束情况下的谱线强度.当采集延时

为6μs时,半球空腔约束下光谱强度开始逐渐增大,当采集延时为9μs时,强度变化曲线出现峰值,然后随

着采集延时继续增大,谱线强度又开始逐渐下降,当采集延时超过15μs后,谱线强度逐渐趋于平稳.通过分

析SiI∶288.16nm光谱强度时间演变规律,可以发现在半球空腔约束的情况下,随着采集延时的增大,在
某个时间段内光谱强度出现了增强.
  为了分析半球空腔约束对谱线强度的增强特

性,图5为三条Si原子谱线的增强倍数随着采集延

时的变化规律.与半球空腔约束下谱线强度的变化

规律类似,当采集延时在6~15μs范围变化时,三
条谱线的强度增大倍数随着采集延时的增加呈现出

先增大后减小的变化规律,采集延时为10μs时,增
大倍数具有最大值,即当采集延时为10μs时,半球

空腔约束对玻璃等离子体具有最佳增强效果.由此

可以看出,冲击波从产生到被半球空腔内壁反射再

到与等离子体作用,经历了6μs左右的时间,然后

与等离子体作用持续时间为3μs左右,即辐射增强
图5 光谱信号强度增强倍数的时间演变

Fig.5Temporalevolutionofenhancementfactorofspectrallines
发生的时间到出现峰值的时间10μs,之后冲击波不再与等离子体相互作用,冲击波对等离子体的压缩作用

减弱,等离子体开始向外扩散,光谱信号增强效果下降.
对比三条不同的Si原子谱线发现,半球空腔约束对三者谱线强度的增强倍数存在差异,SiI∶251.43nm、

SiI∶251.92nm和SiI∶288.16nm谱线强度的增大增强倍数最大值分别为13.8、11.9、7.5,这与谱线的激发

能级有关.由NIST数据库可以查到三条谱线的上下能级分别为:0~4.93eV,0.01~4.93eV,0.78~5.08eV.
由此可以看出,谱线下能级能量越小,谱线强度的最大增强倍数越大,即半球空腔对该谱线的增强效果越好.
2.3 激光能量对谱线增强特性的影响

  激光能量是LIBS实验系统中的关键参数,能
量大小影响等离子体的辐射特性[21-22],半球空腔约

束对光谱信号的增强作用与等离子体本身的特性有

密切关系.为了研究激光能量与半球空腔对等离子

体辐射增强效果的关系,实验中调节激光能量的变

化范围为30~190mJ,每个能量下进行五次实验,
分别采集无约束和半球空腔约束下的实验光谱.将
采集延时设置在3.2节得到最大增强倍数的时刻,
即采集延时设置为10μs,门宽设置为2μs,采用无

累加模式,每个能量采集100幅图,LTSD的值设置

为2.1节的优化结果103mm.
图6为三条Si原子谱线的强度增大倍数随着

图6 光谱强度增强倍数随激光能量的变化

Fig.6Theenhancementfactorofspectrallinesasafunction
oflaserenergy

激光能量的变化关系,图中的误差限是五次实验得到的增强倍数的标准偏差.由图6可以看出,不同能量下

三条谱线强度增大倍数的相对大小关系与图5的结果基本一致,即SiI∶251.43nm的增强倍数最大,SiI∶
251.92nm次之,SiI∶288.16nm的增强倍数最小,且随着激光能量的增加,增强倍数整体上呈现出逐渐增

加的趋势.当激光能量在30~70mJ范围内变化时,信号增大倍数缓慢变大,激光能量继续增大,增强倍数呈

现出小幅降低的趋势,当时当激光能量超过110mJ以后,增强倍数随着激光能量的增大迅速增大,当激光能

量为170mJ时,曲线出现峰值,随后增强倍数又出现随着激光能量增加而降低的趋势.图6的变化规律表

明,随着激光能量增大,半球空腔对等离子体辐射的增强效果提高,这是由于当激光能量增加时,等离子体产

生的同时伴随着一个能量较大的冲击波,冲击波遇到半球空腔内壁时反射回来仍具有相对较高的能量,在与

等离子体相互作用时,相互之间的碰撞更加激烈,因此使增强效果提高.当激光能量超过一定值之后,此时产
5-3107480
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生的冲击波传播速度较快,在等离子体还未进行有效的膨胀扩张时冲击波已经传播至更远的空间位置,使得

冲击波来不及与等离子体发生有效的耦合作用,因此使得等离子体辐射增强的效果出现下降的趋势.

3 结论

玻璃样品具有透明度高、易击穿等特性,本文为了研究半球空腔约束对激光诱导玻璃等离子体辐射的增

强特性,采用波长为1064nm的激光经过焦距为100mm的透镜聚焦在样品表面形成等离子体,利用由玻

璃纤维材质加工而成的直径为10mm的半球空腔对玻璃等离子体进行空间约束.实验中由于激光的聚焦情

况对样品的烧蚀特性有较大影响,进而影响等离子体辐射特性,因此首先对激光的聚焦位置进行了优化,结
果表明当透镜到样品的距离设置为103mm时,光谱信号强度最高.然后采用光谱时间演变的方法对比研究

了无约束和约束两种实验条件下的等离子体辐射光谱,实验结果表明,当采集延时在6~15μs时,半球空腔

约束使得光谱信号得到增强,且具有不同能级的Si原子谱线的增强程度不同,采集延时为10μs时谱线强度

具有最大增强倍数.考虑到激光能量对等离子体特性的影响,论文最后一部分研究了激光能量对半球空腔约

束效果的影响,结果表明,当激光能量增大时,谱线强度的增大倍数随之增加,但是激光能量超过170mJ以

后,由于快速向前传播的冲击波来不及压缩玻璃等离子体导致半球空腔约束对辐射光谱的增强效果降低.
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