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摘　要　为了研究再加热双脉冲激光诱导击穿光谱（ＬＩＢＳ）对信号的增强机制，分别采用单脉冲ＬＩＢＳ和再加

热双脉冲ＬＩＢＳ两种方式烧蚀合金钢样品产生等离子体，利用高分辨率的中阶梯光栅光谱仪采集等离子体发

射光谱信号，同时用快速成像ＩＣＣＤ相机观测等离子体形态的变化，研究了两种烧蚀方式下等离子体的时空

演变特性。通过比较两种烧蚀方式下等离子体产生初期光谱信号和 图 像 的 时 间 演 变 规 律，发 现 再 加 热 双 脉

冲ＬＩＢＳ提高了等离子体温度，且当信号采集延时等于再加热双脉冲的脉冲间隔时，等离子体温度的衰减速

率发生变化；再加热双脉冲ＬＩＢＳ使等离 子 体 图 像 强 度 增 加，等 离 子 体 的 中 心 区 域 高 度 和 宽 度 分 别 增 大 了

２３．５％和１５．１％。空间分布的研究结果表明，与单脉 冲ＬＩＢＳ相 比，当 到 样 品 表 面 的 距 离 大 于０．６ｍｍ时，
等离子体中的ＦｅⅡ和ＮⅠ谱线强度有较明显的增强，而ＦｅⅠ谱线在空间不同 位 置 处 的 增 强 程 度 都 较 小，
局部区域有减小的现象；再加热双脉冲ＬＩＢＳ使等离子体温度增加了约２　０００Ｋ，等 离 子 体 中 产 生 了 一 个 较

大的高温区域。综合时空演变的实验结果说明再加热双脉冲对光谱信号增强的机制主要是由于第二束激光

对第一束激光烧蚀样品产生的等离子体再次激发，使等离子体温度增加，进而引起等离子体辐射强度增加。
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引　言

　　近年来，基于激光与物质相互作用的激光诱导击穿光谱

（ｌａｓｅｒ－ｉｎｄｕｃｅｄ　ｂｒｅａｋｄｏｗｎ　ｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ，ＬＩＢＳ）技术尤为受到

关注，由于具有简便、快速、能同时进行多元素测定等优点，

该技术已经发展成为一种新型的物质成分检测方法，被广泛

应用于工 业 过 程 控 制［１－２］、环 境 污 染 物 检 测［３－４］、农 产 品 检

测［５］、艺术品鉴定［６］、空间 探 测［７］等 领 域。但 是 与 传 统 的 光

谱分析手段（如ＩＣＰ－ＡＥＳ、Ｓｐａｒｋ－ＡＥＳ等）相比较，ＬＩＢＳ技术

在定量分析中的检出限和测量灵敏度相对较差。

为了提高ＬＩＢＳ技 术 的 分 析 性 能，１９８４年Ｃｒｅｍｅｒｓ等［８］

运 用 双 脉 冲 激 光 诱 导 击 穿 光 谱（ｄｏｕｂｌｅ　ｐｕｌｓｅ　ＬＩＢＳ，ＤＰ－
ＬＩＢＳ）技术分析液体样 品，研 究 结 果 表 明 采 用 双 脉 冲 激 发 样

品使得光谱信号的探测能力得到显著提高。随后ＤＰ－ＬＩＢＳ技

术受到普遍关注，被用于不同基体的 固 体 样 品 的 检 测。与 单

脉冲激光 诱 导 击 穿 光 谱（ｓｉｎｇｌｅ　ｐｕｌｓｅ　ＬＩＢＳ，ＳＰ－ＬＩＢＳ）相 比，

ＤＰ－ＬＩＢＳ通过增强光谱信号的强度和信噪比，提高对微量元

素的检测能力。采 用 不 同 结 构 和 参 数 配 置（激 光 器 波 长、能

量、脉冲间隔等）的ＤＰ－ＬＩＢＳ系统激发不同基体的样品所引

起的信号增强程度具有差 异［９－１１］。为 了 更 加 有 效 的 利 用 双 脉

冲结构，有必要探究ＤＰ－ＬＩＢＳ对信号的增强机制，一些研究

学者通过等离子 体 时 间 分 辨 的 方 法 来 研 究 ＤＰ－ＬＩＢＳ产 生 信

号增强的机制［１２－１４］，而 这 些 研 究 主 要 对 等 离 子 体 产 生 数μｓ
内的谱线强度、等离子体温度等参数 的 演 变 进 行 了 实 验。激

光诱导等离子 体 是 一 个 在 时 间 和 空 间 上 瞬 态 变 化 的 发 射 光

源，等离子体产生初期的演变是一个 快 速 的 过 程，本 文 针 对

再加热垂直ＤＰ－ＬＩＢＳ，同时采用等离子体成像和光谱信号收

集两种方 式 研 究 了 等 离 子 体 产 生 初 期１μｓ内ＳＰ－ＬＩＢＳ和

ＤＰ－ＬＩＢＳ作用下等离子体参数的时间演变规律，然后对样品

表面垂直方向上等离子体光谱信号的空间分布规律进行了实

验研究。结合时空演变的实验结果分析了再加热ＤＰ－ＬＩＢＳ对

光谱信号的增强机制。



１　实验部分

　　再加热双脉冲激光诱导击穿光谱实验系统如图１所示。
实验采用两 台 相 同 的 Ｎｄ∶ＹＡＧ脉 冲 激 光 器，工 作 波 长 为

１　０６４ｎｍ，单脉冲能量为４５ｍＪ，脉宽为８ｎｓ，重复频率设定

为１Ｈｚ。脉冲激 光 器１产 生 的 激 光 光 束１经 过 焦 距 为１００
ｍｍ的平凸透镜１聚焦后垂直 入 射 至 合 金 钢 样 品 表 面，激 发

样品材料产生等离子体，经过一定时 间 间 隔 后，脉 冲 激 光 器

２对第一束激光激发样品产 生 的 等 离 子 体 进 行 再 加 热，激 光

光束２经过焦距为９０ｍｍ的平凸透镜２聚焦在等离子体上，
光束方向平行于样品表面。集成的收集器将等离子体光谱信

号耦合至传输光纤并送至中阶梯光栅光谱仪，光谱仪分光后

经ＩＣＣＤ进 行 光 电 转 换，最 后 由 计 算 机 进 行 采 集 和 处 理。所

Ｆｉｇ．１　Ｓｃｈｅｍａｔｉｃ　ｄｉａｇｒａｍ　ｏｆ　ｒｅｈｅａｔｉｎｇ
ＤＰ－ＬＩＢＳ　ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌ　ｓｅｔｕｐ

用中阶梯光栅光谱仪为Ａｎｄｏｒ　ＭＥ５０００型，光谱响应范围为

２３０～９２０ｎｍ，分辨能力Ｒ为５　０００。光谱采集的同时采用另

外一台具有时间分辨能力的ＩＣＣＤ相机观测等离子体形态的

变化，等离子体经过 成 像 物 镜 成 像 于ＩＣＣＤ感 光 面 上，所 用

物镜为Ｃｏｍｐｕｔａｒ公司 的 微 距 镜 头，光 圈、放 大 倍 数 和 焦 距

均可调。ＩＣＣＤ像素为１　０２４×１　０２４，具 有ｎｓ量 级 的 时 间 分

辨能力。脉冲延时发生器用于控制两束脉冲激光之间具有合

适的时间间隔，以及两台激光器与光谱仪和成像相机之间的

时序。

２　结果与讨论

２．１　等离子体的时间演变特性分析

由Ｇａｕｔｉｅｒ等［１５］以及 本 研 究 小 组 前 期 的 实 验 结 果［１６］表

明，再加热ＤＰ－ＬＩＢＳ系统中 两 束 激 光 的 最 佳 时 间 间 隔Δｔ为

２００ｎｓ（以ｌａｓｅｒ　１为参考时间），因此本文对再加热ＤＰ－ＬＩＢＳ
的研究 将 时 间 间 隔Δｔ设 置 为２００ｎｓ。利 用 具 有 时 间 分 辨 功

能的ＩＣＣＤ相机分别对单脉冲和再加热双脉冲激光诱导等离

子体快速成像，观测等离子体产生初期１μｓ内的形态和大小

随时间的演变。由于等离子体产生初 期 辐 射 强 度 较 高，为 防

止ＩＣＣＤ感光面像素强 度 饱 和，将 曝 光 时 间 设 置 为２ｎｓ，对

得到的等离子体图像进行归一化 处 理，结 果 如 图２所 示。由

图２可以看出，当第二束脉冲激光作用于第一束激光烧蚀样

品产生的等离子体上时（即采集延时ｔｄ＝２００ｎｓ时），改变了

等离子体的形状，使等离子体的尺寸 增 大，且 等 离 子 体 图 像

的像素强度也明显增加。

Ｆｉｇ．２　Ｔｉｍｅ　ｅｖｏｌｕｔｉｏ　ｎｓ　ｏｆ　ｐｌａｓｍａ　ｉｍａｇｅｓ

　　由于成像装置的限制，等离子体边缘辐射强度较弱的部

分未能被有效成像，因此得到的等离子体图像不能代表实际

等离子体的大小，本文为了对比ＳＰ－ＬＩＢＳ和ＤＰ－ＬＩＢＳ对等离

子体大小的影响，定义等离子体中心区域为等离子体图像中
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像素强度较高的部分（取像素强度大于１　０００的区域，图像背

景强度约为８２０），图像处理得到的等离子体中心区域高度（ｚ
向）和宽度（ｙ向）随时间的演变如图３所示。可以看出，当采

集延时ｔｄ 为２００ｎｓ时，ＤＰ－ＬＩＢＳ作 用 下 像 素 强 度 较 高 的 等

离子体中心区域的高度和宽度尺寸都明显变大，增大比例分

别为２３．５％和１５．１％。
实验中用第二束脉冲激光单独作用时未能采集到任何样

品元素的等离子体光谱信号，表明再加热双脉冲方式未造成

更多的样品材料被烧蚀，等离子体中心区域尺寸的增大是由

于第一束激光激发产生的等离子体吸收了更多的能量，获得

再次激发，使等离子体的辐射强度变强。

Ｆｉｇ．３　Ｔｉｍｅ　ｅｖｏｌｕｔｉｏ　ｎｓ　ｏｆ　ｐｌａｓｍａ　ｃｏｒｅ　ｓｉｚｅ
（ａ）：Ｈｅｉｇｈｔ；（ｂ）：Ｗｉｄｔｈ

　　为了分析等离子体的辐射特性，在进行等离子体成像的

同时，采集等离子 体 发 射 光 谱 信 号，光 谱 采 集 门 宽 为１μｓ，

采集延时从０～１　０００ｎｓ，步距为５０ｎｓ，每幅光谱图由２０个

脉冲累加得到，信号采 集 前 先 用２０个 激 光 脉 冲 去 除 样 品 表

面的铁锈。

等离子体温 度 是 反 映 等 离 子 体 激 发 特 性 的 一 个 重 要 参

数。选取ＦｅⅠ的８条谱线，采用Ｂｏｌｔｚｍａｎｎ法计算等离子体

温度，得到ＳＰ－ＬＩＢＳ和ＤＰ－ＬＩＢＳ两种方式下等离子体温度随

时间的演变如图４所示，两种方式下等离子体温度都呈现迅

速下降的趋势，这是由于激光与样品材料发生相互作用产生

的高温高密度等离子体膨胀向外扩张，与周围环境气体不断

发生能量交换，使等离子体迅速冷却，因 此 等 离 子 体 温 度 呈

现衰减的趋势。但是再加热双脉冲方式作用下等离子体温度

较高，这是由于第一束激光激发样品产生的等离子体吸收了

第二束脉冲激光 的 能 量，加 速 了 等 离 子 体 中 粒 子－粒 子 之 间

的碰撞，从而引起等离子体温度的增 加。等 离 子 体 温 度 增 加

是引起再加热双脉冲产生信号增强的主要原因。

Ｆｉｇ．４　Ｔｉｍｅ　ｅｖｏｌｕｔｉｏ　ｎｓ　ｏｆ　ｐｌａｓｍａ　ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ

由图４还可以发现，再加热双脉冲 方 式 下，当 采 集 延 时 小 于

两束激光脉冲的时间间隔（ｔｄ＜Δｔ）时，等 离 子 体 温 度 的 衰 减

速度较慢，采集延时大于两 束 激 光 脉 冲 的 时 间 间 隔（ｔｄ＞Δｔ）
后，衰减速度 变 大。为 了 确 定 这 种 现 象 不 是 计 算 误 差 引 起

的，改变再加 热ＤＰ－ＬＩＢＳ系 统 两 束 脉 冲 的 时 间 间 隔 进 行 实

验，选取时间间隔Δｔ为１００和３００ｎｓ作为对比分析，等离子

体温度随时间的演变如图５所示，可以看出等离子体温度随

时间的衰减速度也分 别 在 采 集 延 时ｔｄ 为１００和３００ｎｓ处 发

生变化。这种现象的产生 是 由 于 光 谱 信 号 采 集 门 宽 为１μｓ，
当采集延时小于脉冲间隔（ｔｄ＜Δｔ）时，信 号 采 集 门 宽 包 含 了

等离子体受第二束脉冲激光再次加热的初始过程，等离子体

吸收的能量对等离子体的膨胀冷却有一定的补偿作用，使得

等离子体温度的衰减较为缓慢。

Ｆｉｇ．５　Ｅｖｏｌｕｔｉｏ　ｎｓ　ｏｆ　ｐｌａｓｍａ　ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ　ｆｏｒ　ｒｅｈｅａｔｉｎｇ
ＤＰ－ＬＩＢＳ　ｗｉｔｈ　ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ　ｉｎｔｅｒ－ｐｕｌｓｅ　ｔｉｍｅｓ

２．２　等离子体光谱信号的空间分布

通过对再加热ＤＰ－ＬＩＢＳ作 用 下 等 离 子 体 的 时 间 演 变 特

性分析可知，第二束激光通过对第一束激光脉冲激发样品产

生的等离子体进行再次激发，使得等离子体尺寸和辐射强度

增加，且提高了等离子体温度，可以推 断 等 离 子 体 的 空 间 分

布也 必 然 会 有 很 大 差 别。本 文 对 样 品 表 面 垂 直 方 向 上２．５
ｍｍ范围内等离子体光谱信号 的 空 间 演 变 规 律 进 行 实 验，采

集延时为１μｓ，门宽１μｓ。
再加热ＤＰ－ＬＩＢＳ对谱 线 强 度 的 增 强 程 度 与 谱 线 的 激 发

上能级Ｅｋ 有较 大 关 系［１５－１６］，谱 线 的 激 发 能 级 越 高，增 强 程

度越大。这是由于第二束脉冲激光对 等 离 子 体 再 次 激 发，使
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更多的粒子跃迁至较高的能级，因此具有较高激发上能级的

谱线强度增加程度较大，与原子谱线 相 比，离 子 谱 线 具 有 更

高的激发上能级 （Ｅ＊ｋ ＝Ｅｋ＋电离能），因此再加热双脉冲系

统对离子谱线的增强程度更大。
选取离子谱线ＦｅⅡ：２６６．４７ｎｍ（Ｅ＊ｋ ＝１５．９４ｅＶ）和Ｆｅ

Ⅱ：２７５．５７ｎｍ（Ｅ＊ｋ ＝１３．３９ｅＶ）为 分 析 谱 线，图６比 较 了

ＳＰ－ＬＩＢＳ和再加热 ＤＰ－ＬＩＢＳ作 用 下 谱 线 光 谱 强 度 在 垂 直 于

样品表面方向上的空间演变，可以看出在距离样品表面较近

的位置（＜０．６ｍｍ）再加热ＤＰ－ＬＩＢＳ对谱线的增强程度很小，
当距离样品表面的距离＞０．６ｍｍ后 两 条 离 子 谱 线 强 度 得 到

明显提 高，由 于ＦｅⅡ：２６６．４７ｎｍ的 激 发 能 级 高 于ＦｅⅡ：

２７５．５７，因此前者的强度最大 值 增 大 程 度 大 于 后 者，分 别 为

３．３２和２．７６倍。对 比 发 现，两 种 结 构 下 离 子 谱 线 强 度 最 大

值对应的位置也具有差别，ＳＰ－ＬＩＢＳ下 强 度 最 大 值 出 现 在 距

离样品表面０．８ｍｍ处，再加热ＤＰ－ＬＩＢＳ下强度最大值出现

在距离样品表面１．１ｍｍ处。这与第二束脉 冲 激 光 作 用 在 等

离子体的位置有关，关于第二束脉冲激光在等离子体中的聚

焦位置与样品表面的垂直距离对等离子体的影响还需进一步

研究。

Ｆｉｇ．６　Ｉｎｔｅ　ｎｓｉｔｙ　ｏｆ　Ｆｅ　ｉｏｎｉｃ　ｌｉｎｅｓ　ａｓ　ａ　ｆｕｎｃｔｉｏｎ
ｏｆ　ｔｈｅ　ｄｉｓｔａｎｃｅ　ｆｒｏｍ　ｓａｍｐｌｅ　ｓｕｒｆａｃｅ

（ａ）：ＦｅⅡ：２６６．４７ｎｍ（Ｅ＊ｋ ＝１５．９４ｅＶ）；
（ｂ）：ＦｅⅡ：２７５．５７ｎｍ（Ｅ＊ｋ ＝１３．３９ｅＶ）

　　选取具有 不 同 激 发 上 能 级 的 三 条 原 子 谱 线 作 为 分 析 谱

线，分 别 为 Ｆｅ Ⅰ：３７４．５５ｎｍ （Ｅｋ ＝３．６０ｅＶ），Ｆｅ Ⅰ：
３６１．８５ｎｍ（Ｅｋ＝４．４２ｅＶ），ＦｅⅠ：４１１．８５ｎｍ（Ｅｋ＝６．５８
ｅＶ），三条谱线的强度 空 间 分 布 如 图７所 示。可 以 看 出 激 发

上能级的不同，再加热ＤＰ－ＬＩＢＳ对光谱信号的增强程度具有

差别，三条谱线的强度最 大 值 分 别 增 大 了１．０３，１．１９，１．５７
倍，两种方式下原子谱线强度的最大值出现的位置均在距离

样品表面１．１ｍｍ处。另外 可 以 看 出，与 单 脉 冲ＬＩＢＳ相 比，
在一些空间位置处再加热双脉冲方式下三条原子谱线强度出

现降低的现象，这可能是因为再加热ＤＰ－ＬＩＢＳ系统并没有烧

蚀更多的样品材料，等离子体中微粒的总数基本上可以认为

保持不变，等离子体吸收第二束激光脉冲的能量使等离子体

温度增加，其中更多的原子受到激发跃迁至高能级或者发生

电离，造成局部区域原子谱线强度降低的现象。

Ｆｉｇ．７　Ｉｎｔｅ　ｎｓｉｔｙ　ｏｆ　Ｆｅ　ａｔｏｍｉｃ　ｌｉｎｅｓ　ａｓ　ａ　ｆｕｎｃｔｉｏｎ
ｏｆ　ｔｈｅ　ｄｉｓｔａｎｃｅ　ｆｒｏｍ　ｓａｍｐｌｅ　ｓｕｒｆａｃｅ
（ａ）ＦｅⅠ：３７４．５５ｎｍ（Ｅｋ＝３．６０ｅＶ）；
（ｂ）ＦｅⅠ：３６１．８５ｎｍ（Ｅｋ＝４．４２ｅＶ）；
（ｃ）ＦｅⅠ：４１１．８５ｎｍ（Ｅｋ＝６．５８ｅＶ）

　　等离子体通过吸收第二束脉冲激光使其内部各种微粒之

间的运动加速，从而也增加了等离子体与周围环境气体的相
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互作用，为了分析等离子体与空气相 互 作 用 情 况，同 时 将 原

子谱线ＮⅠ：７４６．８３ｎｍ也 选 作 分 析 谱 线。由 图８所 示 Ｎ
Ⅰ：７４６．８３ｎｍ谱线强度在ＤＰ－ＬＩＢＳ作 用 下 也 得 到 提 高，谱

线强度的最大值对应的位置与离子谱线强度最大值的位置一

致。另外可以看 出 双 脉 冲 作 用 下，在 距 离 样 品 表 面２．３ｍｍ
的位置处仍然可以探测到比较明显的光谱信号，进一步说明

了ＤＰ－ＬＩＢＳ的作用使等离子体的尺寸变大。

Ｆｉｇ．８　Ｉｎｔｅ　ｎｓｉｔｙ　ｏｆ　ＮⅠ：７４６．８３ｎｍ　ａｓ　ａ　ｆｕｎｃｔｉｏｎ
ｏｆ　ｔｈｅ　ｄｉｓｔａｎｃｅ　ｆｒｏｍ　ｓａｍｐｌｅ　ｓｕｒｆａｃｅ

　　图９比较了ＳＰ－ＬＩＢＳ和ＤＰ－ＬＩＢＳ两 种 方 式 下 等 离 子 体

温度的空间演变规律，可以看出在距离样品表面较近的位置

（＜０．６ｍｍ）两种 结 构 下 等 离 子 体 温 度 的 差 异 不 大，距 离 样

品表面的位置大于０．６ｍｍ后，再加热双脉 冲 的 作 用 使 等 离

子体温度增加了约２　０００Ｋ，这 一 空 间 演 化 规 律 与 离 子 谱 线

强度的空间演化规律一致。另外可以看出再加热双脉冲作用

下等离子体温度在样品 表 面 上 方 较 大 的 范 围（～２．４ｍｍ）内

都在１０　０００Ｋ以上，说明双脉冲的作用使等离子体中产生了

一个较大的高温区域，这与３．１中ＤＰ－ＬＩＢＳ结构下等离子体

中辐射强度较高的中心区域相对应，说明了再加热双脉冲引

起等离子体辐射光谱信号强度增加与等离子体温度的升高具

有很大关系。

Ｆｉｇ．９　Ｐｌａｓｍａ　ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ　ａｓ　ａ　ｆｕｎｃｔｉｏｎ　ｏｆ
ｔｈｅ　ｄｉｓｔａｎｃｅ　ｆｒｏｍ　ｓａｍｐｌｅ　ｓｕｒｆａｃｅ

３　结　论

　　针对再加热ＤＰ－ＬＩＢＳ系统，同时对等离子体成像和光谱

采集，对比了ＳＰ－ＬＩＢＳ和再加热ＤＰ－ＬＩＢＳ两种方式下等离子

体产生１μｓ内其特性参数随时间的演变，实验结果表明再加

热ＤＰ－ＬＩＢＳ使等离子体温度增加，等离子体图像中心区域的

高度和宽度分别 增 大 了２３．５％和１５．１％。对 等 离 子 体 光 谱

信号空间分布的研究表明，再加热ＤＰ－ＬＩＢＳ下等离子体中温

度较高的区域变大，且等离子体中ＦｅⅡ和 Ｎ Ⅰ谱线的强度

明显增 加，而ＦｅⅠ谱 线 强 度 的 增 强 程 度 较 小，增 强 程 度 的

大小与谱线对应的激发上能级有关。综合再加热ＤＰ－ＬＩＢＳ系

统等离子体的时间和空间演变规律，说明再加热ＤＰ－ＬＩＢＳ对

信号的增强机制主要是第一束激光激发样品产生的等离子体

与第二束脉冲激光的 相 互 耦 合 作 用 使 等 离 子 体 再 次 被 激 发，
加速了粒子－粒子之 间 的 相 互 碰 撞，等 离 子 体 中 产 生 了 一 个

较大的高温区域，进而引起辐射强度 增 加。由 于 等 离 子 体 中

有更多的粒子受激发或被电离，处于高能级的粒子布居数增

加，因此再加热双脉冲ＬＩＢＳ对 离 子 谱 线 和 具 有 较 高 激 发 能

级的原子谱线增强程度较大，对激发能级较低的原子谱线增

强程度较小。
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