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Предложен метод анализа сигналов лазерно-искровой спектроскопии пробоя с использованием искус-

ственных нейронных сетей. Показана возможность использования искусственных нейронных сетей для

распознавания сложных спектральных характеристик в задачах лазерно-искровой спектроскопии морских

акваторий in situ на примере оценки вклада растворенного органического и неорганического углерода в

карбоновом полигоне.
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Лазерно-искровая спектроскопия, или спектроскопия

лазерно-индуцированного пробоя (ЛИС, англ. LIBS),
представляет собой разновидность атомно-эмиссионной

спектроскопии, связанной с генерацией плазмы путем

фокусировки лазерного импульса на поверхности кон-

денсированной среды или газа, рассеянное излучение

которой регистрируется с помощью высокочувствитель-

ного спектрометра [1]. Лазерно-искровая спектроскопия

продемонстрировала большой потенциал в качествен-

ном и количественном анализе, она также обладает

многими преимуществами, связанными с оперативным

химическим анализом [1–7]. За последние несколько

десятилетий метод ЛИС быстро развивался. Химиче-

ские элементы могут быть обнаружены в различных

агрегатных состояниях образцов, т. е. независимо от

того, является образец твердым [1–3], жидким [4,5,7,8]
или газообразным [6]. Однако следует отметить, что

ЛИС для жидкостей развита слабее, чем для твердых

тел. В первую очередь это связано с трудоемкостью

обработки спектров пробоя с учетом многочисленных

факторов транспортировки излучения через жидкость.

Ранее в работах [9,10] было показано, что использование

ультразвука для создания зоны сжатия и растяжения

жидкости при одноимпульсном лазерном пробое при-

водит к усилению интенсивности линий. Это является

некоторой модификацией стандартной ЛИС, обозначен-

ной здесь как ультразвуковая ЛИС. Атомные спектры

химических элементов пробоя внутри жидкости в силу

мощного самопоглощения и других сопутствующих ме-

ханизмов являются, как правило, сильно уширенными,

и интенсивность зарегистрированной линии в таком

случае сильно затрудняет возможность количественного

анализа. В работах [10,11] была предложена методика

уменьшения зависимости возрастающего нежелатель-

ного эффекта взрывного вскипания и нестабильности

поверхности водных растворов от увеличения энергии,

связанная с разделением плазменных фронтов, что ча-

стично снимает данную проблему.

Вместе с тем необходимо отметить, что оперативная

обработка многочисленных спектров, полученных в ре-

зультате измерений оптического пробоя, связана с про-

ведением детального анализа и является в значительном

числе случаев трудоемкой процедурой. Стремительное

развитие актуальных тенденций, связанных с использо-

ванием нейросетей и алгоритмов машинного обучения,

может прийти на помощь и позволить выполнить более

точную классификацию, регрессию, кластеризацию и

другие операции с выборками для получения информа-

ции о спектре и исследовании вещества [12,13].
В настоящей работе для дальнейшего повышения чув-

ствительности метода ЛИС предложен анализ сигналов

пробоя с применением искусственных нейронных сетей

(ИНС), который использовался для оценки вклада рас-

творенного органического и неорганического углерода в

карбоновом полигоне.

Метод предусматривает обработку данных в несколь-

ко последовательных этапов. На первом этапе данные

приводятся в определенную форму после предваритель-

ной обработки, описанной далее, т. е. исходные данные

не используются напрямую без обработки. На втором

этапе при обработке ЛИС-сигналов распространенны-

ми подходами являются вычитание фона, усреднение

и нормализация. Эти комбинации подходов помогают

снизить отклонения интенсивности сигнала и уменьшить

ошибку ЛИС, вызванную изменениями мощности ла-

зера, временны́ми отклонениями, разницей в фокусном

расстоянии и состоянием поверхности образца. Тем не

менее простая обработка сигналов не дает спектрам

форму, подходящую для использования в качестве вход-

ных данных для искусственных нейронных сетей. Для

адаптации сигналов к требованиям использования ИНС

применены несколько иные подходы обработки сигналов.
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Рис. 1. Искусственная нейронная сеть, использованная в настоящей работе.
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Рис. 2. Использование ИНС для повышения чувствительности метода ЛИС при регистрации интенсивности атомарной линии

углерода CI на длине волны 193 nm.

Первый подход предусматривает, что для успешного

обучения ИНС должно использоваться возможно боль-

шое накопление данных, чтобы избежать их чрезмерной

подгонки. На практике накопление большой выборки

данных проводилось с применением проточного искро-

вого спектрометра, который был успешно использован в

двух экспедициях в Японском море и Татарском проливе

в период рейса № 81 НИС
”
Профессор Гагаринский“

в августе 2022 г. и в Атлантическом океане в период

рейса № 52 НИС
”
Академик Борис Петров“ в октябре-

декабре 2022 г.

Второй подход заключался в применении нормализа-

ции по суммарной интенсивности всего спектра. При

вычитании фона на ранней стадии образования плазмы

наблюдается сильный сплошной спектр из-за высокой

плотности плазмы в жидкости. Для коррекции базо-

вой линии каждый спектр был разделен на несколько

секций в зависимости от наблюдаемого спектрального

диапазона.

Третий подход, успешно продемонстрированный ря-

дом авторов [6–10], заключается в использовании лога-

рифмического распределения интенсивности пиков по-

сле предыдущего шага. Отметим, что нелинейные эф-

фекты, обусловленные самопоглощением спектральных

линий, по-прежнему вносят мощные искажения, и ме-

тоды коррекции самопоглощения ЛИС-спектров очень

важны для количественных и качественных оценок при

использовании лазерно-искровой спектроскопии.

Модель искусственной нейронной сети, которая де-

монстрируется в настоящей работе, представляет собой

ИНС, включающую многослойный персептрон из трех

типов слоев: входного слоя, нескольких скрытых слоев

и выходного слоя (рис. 1). Отметим, что количество ней-

ронов во входном слое равно размеру входного сигнала,

а количество нейронов в выходном слое равно коли-

честву выборок для идентификации. Количество слоев

и нейронов для каждого скрытого слоя настраивалось

с учетом характеристик базы данных регистрируемых

элементов.

Модель была реализована на языке Python с исполь-

зованием TensorFlowTM [14], а веса и смещения этой

модели были оптимизированы с помощью алгоритма

обратного распространения. Далее приведены примеры

использования ИНС с применением данной модели.

На рис. 2 штриховой линией показаны однократные

регистрации интенсивности атомарной линии углерода

CI на длине волны 193 nm, полученной in situ в двух

экспедициях в Японском море и Татарском проливе
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Рис. 3. Использование ИНС для повышения чувствительности метода ЛИС при регистрации интенсивности атомарной линии

углерода CI на длине волны 248 nm.

в период рейса № 81 НИС
”
Профессор Гагаринский“

в августе 2022 г. и в Атлантическом океане в период

рейса № 52 НИС
”
Академик Борис Петров“ в октябре-

декабре 2022 г.

На рис. 2, а сплошной линией показан результат

усреднения по 30 реализациям (по 30 выстрелам ла-

зера), полученным в одной и той же географической

координате. На рис. 2, b показан результат обработки

сигнала искусственной нейронной сетью. Как видно из

рис. 2, а, накопление данных с использованием проточ-

ного спектрометра увеличивает эффективность обнару-

жения углерода, однако дополнительное использование

ИНС, показанное на рис. 2, b, повышает чувствитель-

ность метода ЛИС.

На рис. 3, a и b показаны аналогичные результаты

использования ИНС для повышения чувствительности

метода ЛИС при регистрации интенсивности атомарной

линии углерода CI на длине волны 248 nm в указанных

выше экспедициях.

Таким образом, на реальном примере углеродного

анализа морской среды продемонстрировано успешное

применение ИНС, которое позволило частично компен-

сировать матричные эффекты и самопоглощение при

анализе искровых спектров и повысить чувствитель-

ность метода ЛИС. Предложенный метод использования

ИНС для распознавания сложных спектральных харак-

теристик в задачах ЛИС в режиме реального времени

позволяет делать оценку экологичности морских аквато-

рий при мониторинге и исследованиях in situ.
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