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Экспериментально определено влияние диаметра пучка фемтосекундного

титан-сапфирового лазера (800 nm, 40 fs, 0.8mJ) на интенсивность спектраль-

ных линий при оптическом пробое на поверхности водного раствора CaCl2.

Показано, что увеличение диаметра лазерного пучка с 7 до 14mm на фокуси-

рующей линзе при одинаковой энергии импульсов приводит к трехкратному

увеличению интенсивности линии CaII (393.3 nm) и двадцатикратному для

линии Hα (656 nm). Данный эффект может быть использован в качестве способа

увеличения интенсивностей эмиссионных линий химических элементов в фем-

тосекундной лазерной искровой спектроскопии жидких сред и, следовательно,

улучшения пределов обнаружения данного метода.

Эмиссионная лазерно-искровая спектроскопия (ЛИС) является мощ-

ным методом для проведения качественного и количественного in situ

анализа вещества [1,2]. В последнее время уделяется большое внимание

использованию лазерных импульсов фемтосекундной длительности для

возбуждения плазмы оптического пробоя на поверхности образцов в

данном методе (фемтосекундная ЛИС) [3–7]. Во время оптическо-

го пробоя, генерируемого фемтосекундными лазерными импульсами,

термодинамические параметры лазерной плазмы существенно отли-

чаются от параметров плазмы, генерируемой лазерными импульсами

наносекундной длительности. Температура и электронная плотность

плазмы при использовании фемтосекундных импульсов гораздо ниже,
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в результате чего сплошное фоновое излучение плазмы относительно

слабое [6]. Данные особенности оптического пробоя на поверхности

жидкости, возникающие под действием гигаватных лазерных импуль-

сов фемтосекундной длительности, позволили значительно увеличить

чувствительность метода ЛИС при анализе жидких сред [4,7].
Несмотря на вышесказанное, в настоящее время влияние некото-

рых экспериментальных условий на генерацию оптического пробоя

на поверхности жидкости фемтосекундными лазерными импульсами

остается малоисследованным. Например, неизвестно влияние диаметра

пятна фокусировки на спектрально-временны́е характеристики плазмы

оптического пробоя, генерируемого на поверхности жидкости ультра-

короткими лазерными импульсами гигаватной мощности. В настоящее

время известно, что в сфокусированном излучении ультракоротких

импульсов в атмосфере наблюдается конкуренция процессов фила-

ментации и оптического пробоя, при этом параметры филамента и

плазменного канала сильно зависят от радиуса фокусировки [8,9]. При

слабой фокусировке доминирует филаментация и образуется протя-

женный плазменный канал с невысокой концентрацией электронов, а

при уменьшении радиуса фокусировки наблюдаются как плазменный

канал филамента, формирующийся перед геометрическим фокусом,

так и плотная плазма оптического пробоя в его окрестности. При

острой фокусировке длина филамента становится неизмеримо малой и

в геометрическом фокусе линзы существует плазма пробоя с повышен-

ной плотностью электронов [9]. В связи с вышесказанным возникает

необходимость исследования влияния диаметра пятна фокусировки на

спектрально-временны́е характеристики плазмы оптического пробоя,

генерируемого на поверхности жидкости ультракороткими лазерными

импульсами гигаватной мощности.

Целью данной работы являлось исследование влияния радиуса фоку-

сировки при неизменной энергии лазерных импульсов на интенсивность

линейчатого и сплошного спектра оптического пробоя, генерируемого

при фокусировке гигаватных фемтосекундных импульсов на поверхно-

сти жидкости. Для предотвращения выброса капель анализируемого

водного раствора на фокусирующую оптическую систему в работе

использовалась линза с фокусным расстоянием 100mm, а радиус

пятна фокусировки варьировался путем изменения диаметра лазерного

пучка.

Схема экспериментальной установки представлена на рис. 1. В ка-

честве источника фемтосекундных лазерных импульсов использовал-
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Рис. 1. Схема экспериментальной установки.

ся титан-сапфировый лазерный комплекс SpitfirePro 40F 1 (Spectra-
Physics) со следующими основными параметрами: центральная длина

волны 800 nm, длительность импульса 40 fs, энергия в импульсе 0.8mJ,

частота следования импульсов 20Hz, диаметр пучка 7mm. Лазерное

излучение, проходя через систему зеркал 2 направлялось через стек-

лянные пластины 3 или телескоп 4 на фокусирующую плосковыпуклую

линзу 5 (KPX094AR.16, Newport), c фокусным расстоянием 100mm.

В результате фокусировки излучения на поверхности исследуемого

раствора, находящегося в стеклянной цилиндрической кювете объе-

мом 3ml 6, генерировалась плазма оптического пробоя. В эксперименте

телескоп 4 обеспечивал двукратное увеличение диаметра лазерного

пучка до 14mm, а пластины 3 c толщиной, равной суммарной толщине

линз телескопа 4, использовались для выравнивания мощности и

дисперсии групповой скорости в случае узкого пучка. Переключение

между каналами узкого и широкого пучками излучения осуществлялось

с помощью перемещения пластин 3 и телескопа 4 относительно

лазерного пучка автоматизированным линейным микропозиционером 7

(NST150/M, Thorlabs). Положение поверхности анализируемого образца

относительно фокуса линзы 5 контролировалось по углу отражения

луча гелий-неонового лазера (1137P, JDS) от водной поверхности.

Изображение плазмы проецировалось кварцевой линзой 8 (фокусное
расстояние 100mm) на входную щель спектрографа 9 (SpectraPro
2500i, Princeton Instruments), фокусное расстояние 500mm, ширина
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Рис. 2. Спектральные линии CaII (393.3 и 396.8 nm) в водном растворе CaCl2 .

щели 100 µm, дифракционная решетка 1200штрих/mm. В качестве ре-

гистратора использовалась камера ICCD 10 (PicoStar HR, LaVision) со

временем экспозиции сигнала tg = 200 ns. Для синхронизации камеры

ICCD 10 с лазерным импульсом и обеспечения временно́й задержки

регистрации td использовался модуль задержки 11 (DEL-350, Becker&
Hickl′s). Длительность лазерного импульса контролировалась с помо-

щью автокореллятора (PSCOUT PL-SP-LF, SpectraPhysics). Управление
комплексом осуществлялось компьютером 12.

В данной работе в качестве образца использовался водный раствор

CaCl2 с концентрацией кальция 3.5 · 10−2 g/l. Все измерения прово-

дились при одинаковой длительности и энергии лазерного импульса.

Для увеличения чувствительности метода ЛИС была использована

техника временно-разрешенной спектроскопии с временно́й задержкой

регистрации спектров относительно лазерного импульса td = 55 ns и

экспозицией 200 ns для каждого импульса [4]. Итоговые спектры были

получены с накоплением по 2000 лазерным импульсам.

На рис. 2 представлены спектральные линии CaII (393.3 и 396.8 nm),
полученные при конфигурации экспериментального комплекса с диа-

метром лазерного пучка 7mm (сплошная линия) и диаметром 14mm

(пунктирная линия). На рис. 3 представлены спектральные линии Hα

Письма в ЖТФ, 2013, том 39, вып. 15



76 С.С. Голик, А.А. Ильин, А.В. Колесников...

Рис. 3. Спектральные линии Hα (656.3 nm) в водном растворе CaCl2.

(656 nm), полученные при конфигурации экспериментального комплек-

са с диаметром лазерного пучка 7mm (сплошная линия) и 14mm (пунк-
тирная линия). Из рис. 2 и 3 видно значительное возрастание интен-

сивностей спектральных линий в случае использования конфигурации

экспериментального комплекса с диаметром лазерного пучка 14mm при

неизменных остальных характеристиках комплекса. При этом интенсив-

ность линии иона CaII (393.3ṅm) возросла в 3.15 раза, а для атомар-

ной линии Hα (656 nm) зарегистрировано более чем двадцатикратное

увеличение интенсивности. Разное увеличение интенсивности линий

CaII и Hα объясняется различной временно́й зависимостью контраста

регистрируемых эмиссионных линий [10,11] и выбором временны́х

параметров регистрации сигнала. В работе [10] показано, что при

оптическом пробое, генерируемом на поверхности жидкости лазерными

импульсами фемтосекундной длительности, атомарные линии являются

более интенсивными и долгоживущими по сравнению с линиями ионов.

Данный эффект может быть использован в качестве простого способа

увеличения интенсивностей линий химических элементов в фемтосе-

кундной ЛИС и, следовательно, к улучшению пределов обнаружения

данного метода.
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