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摘要：本文从实验上研究了不同缓冲气体(He，Ar，N2和 Air)中激光 等离子体的时间分辨发射光谱，研 

究了原子发射谱线的强度和 Stark展宽随延时、缓冲气体性质和压力变化的规律。结果表明原子谱线的强 

度在3 左右达到最大值，随着延时的增加，谱线的Stark展宽减小，而缓冲气体压力的增大导致谱线的 

Stark展宽增大，在实验测定的四种缓冲气体中， 气体中谱线的Stark展宽最大。 
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An experimental investigation on the 

properties of Laser-induced plasma emission spectra 
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Abstract：In this paper，we have measured the time-resolved emission spectra produced by Nd：YAG laser 

induced A1 plasma with different kinds of buffer gas(He， ，N2 and Air)．The dependence of emission 

spectra line intensity and Stark broadening on the time delay，kinds and pressure of buffer gas are studied． 

The reSults show that the atomic emission line intensity reaches maximum at 3 s time delay，the Stark 

broadening increases with increasing the pressure of buffer gas，and decreases with increasing time delay．The 

Stark broadening in Ar buffer gas is largest among the four different kinds of buffer gas． 

Keywords：Laser-induced AI plasma；Spectra line intensity；Stark broadening 

1 引言 

当高功率脉冲激光聚焦到样品表面时，会在靶 

面附近形成激光等离子体，通过直接观察激光等离 

子体发射光谱，或者将激光汽化的样品粒子引入到 

另一激发源中来观察等离子体中原子或离子的发 

射光谱，这一方法已被广泛应用于分析固体样品的 

物理化学特性。关于激光等离子体发射光谱的许 

多研究工作主要集中在低真空或是大气压环境下。 

Bo&gershausen[ ]曾报导了0．5 torr和760 tort缓冲 

气压下 Pb等离子体发射光谱的差异。Kagawa等 
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人 】研究了低气压下缓冲气体氩气、氦气、氮气和 

二氧化碳对氮分子激光诱导等离子体的影响，压力 

范围为0．02～6 tort。Sd0rra[3】指出缓冲气体不仅 

可以延长烧蚀原子的驻留时间，而且有助于烧蚀成 

份的原子化。最近许多研究小组在激光等离子体 

时、空特性研究方面做了很多工作[ ~1。。。尽管如 

此，缓冲气体影响等离子体产生过程的机理以及缓 

冲气体怎样影响等离子体的物理特性(如单次激光 

脉冲所汽化的样品数量、电子温度、电子密度，等离 

子体中发射光谱线的特性)仍不很清楚。在本文 

中，我们从实验上研究了不同缓冲气体(He，Ar， 

N2和 r)激光 等离子体的时间分辨发射光谱， 

研究了发射谱线的强度和 Stark展宽随延时、缓冲 

气体性质和压力变化的规律。 

2 实验装置 

实验装置如图 1所示，实验光源为 Nd：YAG 

激光器(Labl70．10，532 nm，8 ns，10 Hz)。脉冲激 

光束经焦距为 150 I'IMTI石英透镜聚焦在 Al靶表面 

上，焦斑直径约为 0．5 toni。样品放置在一可充、 

放气的不锈钢反应池内，实验时，反应池由机械泵 

抽真空，并可充相应的缓冲气体，气体压力在 0．1 
～ 10 Pa范围内变化。在与激光束垂直且与样品 

表面平行的方向上，激光等离子体的发射光谱信号 

经 80 I'IMTI的成像透镜成像于双光栅单色仪(HRD一 

1)的入射铗缝处，单色仪利用 Hg灯谱线进行定 

标，单色仪的分辨率为0．001 rim。光信号经光电 

倍增管( 76)放大后送入 Boxcar平均器，其输出 

信号一路送示波器进行观察，另一路与计算机相 

连，进行数据记录和处理。Boxcar取样积分器和示 

波器的触发信号来源于激光器的Q开关同步输出 

脉冲。实验样品为标准铝样品。 

图 1实验装置简图 
Fig．1 Schematics of the experimental setup 

3 实验结果和讨论 

3．1 激光能量对等离子体光谱特性的影响 

实验研究了激光能量对激光等离子体中发射 

光谱特性的影响，图2为在 气中压力为 1．33× 

104 Pa、延时为 3,us、Boxcar门宽为 300 ns时测得 

的Al原子 394．40 nlTl的发射谱线，激光的能量变 

化范围从 20 mJ到 140 mJ。从图中可以看出，随 

激光脉冲能量的增加，信号强度明显增强，但当激 

光脉冲能量超过 40 mJ时，谱线强度变化的幅度有 

所减小。从图中还可以看出，随着激光脉冲能量的 

增加，谱线的峰值位置变化很小，半高度略有增加。 
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图2发射光谱强度与激光能量之间的关系： 

AlI 394．40 nm，延时：3 D,s，门宽：0．3 D,s 
Fig．2 Emission spectra of laser-induccd AJ plasma at 

various laser energy，the measured A1 

line：A1 I 394．40 nm．the delay time and the gate 

width were 3 and 0．3 O,s，respectively 

3．2 缓冲气体对等离子体光谱强度的影响 

实验测定了不同延时下等离子体中Al原子的 

发射谱线强度，图 3给出了在氩气中气压为 1．33 

×10 Pa条件下激光等离子体中 Al I 308．2 nm 

0 2 4 6 8 1o 

ta／ 

图 3 Ar气体中 AJ I 308．2 nm发射光谱强度与 
延时之间的关系，压力：1．33×10 Pa 

Fig．3 Emission spectra(AI I 308．2 Illl1)intensity V5 

delay time in argon at I．33 x 10 Pa 
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谱线的发射谱线强度随延时的变化关系图。结果 

表明，当脉冲激光辐照到 样品表面瞬间，立即有 

强烈的连续辐射产生，在激光脉冲作用后约 300 ns 

时间内都无法清晰地记录到原子或离子的分立谱 

线。300 ns以后发射光谱的信背比(信号强度与连 

续背景的比值)开始明显增强，大约在 3 左右原 

子发射光谱强度达到最大值，随后缓慢下降并维持 

较长时间(约几十 )。 

图4为实验测定的缓冲气体压力为 6．65× 

10 Pa、延时为 1／as时不同种类的缓冲气体中 Al 

等离子体的 I 394．40 nm谱线。从图中可以看 

出，在氩气环境下等离子体发射谱线强度最强，在 

延时 1／as时约是氮气和空气中谱线强度的 1．6 

倍，是 氦气 中 的 5倍。Ar原 子 的 电离 能 为 

15．76 eV，比He电离能24．59 eV小得多，因此 Ar 

原子比He原子更容易电离而产生电子，从而在相 

同的激光能量条件下，氩气中的等离子体电子密度 

和电子温度更高，因而得到的发射光谱强度也就大 

得多。 
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Wave len~h／nm 

图4 不同缓冲气体中 Ĵ等离子体的AlI 394．40 nm 
谱线，延时：1 ，压力：6．65 X10’Pa 

Fig．4 Emi~ion spectra of laser-induced AI plasmas at 

“=1 la,s in hefium，ajf1 mt~gen and argon at a 

p~ ure of6．65×10'Pa 

3．3 缓冲气体对 Stark展宽的影响 

在等离子体中，发射光谱线的轮廓与跃迁粒子 

所处的环境具有非常复杂的关系，与电子密度、温 

度也有关系。谱线的主要展宽机制有 Doppler展 

宽及 Stark展宽，Doppler展宽的线型基本上是对 

称的 Gauss线型。原子或离子谱线的多普勒展宽 

的半高宽度为 D=7．16×10-7 (T／M)Ⅳ 

nm
[̈ J

，在我们的实验条件下 Doppler展宽为 10-3 

nm量级，而实验测定的谱线半高宽度在 10-1 nm 

量级，因此可以忽略 Doppler展宽。由于等离子体 

中跃迁粒子是处于电子及离子的包围中，从而引起 

谱线的 Stark展宽，其线型为 Lorentz线型。谱线 

的Stark展宽包括了谱线的线宽增大和谱线峰值 

位置相对于孤立粒子发射该谱线的线移。Stark展 

宽的大小取决于等离子体中的电子密度和电子温 

度。 

在激光功率密度约为2．4×10 W·cn'l～、延时 

为0．3 s～15 tzs时，实验测定了不同缓冲气压下 

Al等离子体中多条发射谱线的 Stark展宽。实际 

测量时考虑到，当延时大于 10 时，谱线的半高 

全宽增宽和线移变化很小，由实测半高宽度和谱线 

峰值位置扣除延时为 15 s时的谱线半高宽度和 

峰值位置得到该谱线的增宽和线移。在测定谱线 

增宽和线移时先进行 Lorentz拟合，由拟合参数直 

接得到谱线的半高全宽和谱线峰值位置。图 5给 

出了氩气环境中压力为 6．65×10 Pa延时为 2 s 

时实验测定的 I 394．40 nnl发射谱线及其洛仑 

兹拟合谱线，从图中可以看出，等离子体中的发射 

谱线基本符合 Lorentz线型，仅谱线左侧存在稍许 

差异，这是由于处在激发态的原子与离子的碰撞所 

致，并不影响谱线增宽和线移的精确测定。 

394．0 394．5 395．0 395．5 

Wave length／nm 

图5发射光谱线型及其洛伦兹拟合 
Fig．5 Emission speetm line and cIle fitted Lorentz profile 

实验测定结果表明，在相对于激光脉冲延时约 

40 ns时，即可观察到光谱信号。但在小于 300 ns 

延时内只观察到较强的连续谱，在延时为 300 ns 

以后可观察到原子谱线和离子谱线，但由于此时连 

续背景仍然较强，因而对谱线半高全宽和线移的定 

量测定仍然很困难。离子谱线持续时间很短，离子 

谱线强度上升的速度都很快，约 1 s。原子谱线强 

度上升和下降的时间都比较慢，持续的时间较长直 

到几十个微秒，具体持续时间的长短还与缓冲气体 

的性质和压力大小有关。 

5 4 3 2 ．qJ， O 
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图6为实验测定的不同缓冲气体中等离子体 

发射谱线的线移和增宽随延时之间的变化关系。 

从图中可以看出，在氦气中的谱线的Stark展宽最 

小而在氩气环境中的Stark展宽要比氮气、空气和 

氦气中Stark展宽都要大。其主要原因有：① 原 

子的电离能比He原子要低，故在氩气中由于氩原 

子的电离而能提供更多的电子，因此氩气环境中的 

等离子体中的电子密度最大。② 原子的质量 

大，即相同气压下密度最大，因而对等离子体膨胀 

的空间束缚也强，更容易阻止电子逃离观察区域。 

综合以上几点可知 气体中应具有很高的电子 

密度，从而引起的Stark展宽也大得多。 
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图6 Stark展宽与延时之间的关系， 
压力：6，65×10‘Pa 

Fig．6 Time evolution of Stark shift and broadening in 

various buffer gases at 6．65×10 Pa 

图7为实验测定的等离子体发射谱线的增宽 

随延时以及缓冲气体压力之间的变化关系，从图中 

可以看出：①在气压不变条件下，随着相对激光脉 

冲的延时增加，谱线的 Stark展宽持续减小，但延 

时在 2 以前衰减速度要比2 s以后快得多，而 

在5 以后谱线半高全宽的变化则非常小。②随 

着缓冲气压的增：9Ⅱ，谱线的增宽明显增加，当缓冲 

气压小于 1．33×10 Pa时，谱线的增宽随气压升 

高增加很快，而当压力大于 1．33×10 Pa时则增 

加的幅度明显变小，这是由于在缓冲气体压力一定 

时，随着延时的增加，等离子体中的电子密度减小． 

导致谱线增宽减小；而延时一定，增加缓冲气体的 

压力，等离子体中的电子密度增加，导致谱线的增 

宽加大。 
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图7 Al I 308．2 nm谱线在不同延时和 

压力下的 stark展宽 
Fig．7 The Stark broadening ofAI I 308．2 nm line at 

different delay time and at different pressure 

由上述实验结果可得如下结论，缓冲气体的性 

质对激光等离子体的特性有较大影响，电离能小的 

缓冲气体有利于提高等离子体的电子密度和电子 

温度；等离子体的发射光谱具有一定的时间演化特 

性，激光 Al等离子体中原子发射光谱线的强度在 

3 s左右达到最大值。 
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