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摘要　研究钠氩(NaＧAr)混合物电离后产生的原子发射光谱的时间分辨特性.氩７６３．５nm光谱强度随时间演变

出现２个峰,第１个峰的衰减时间为(３３．３±２．３)ns,激发态钠通过碰撞传能[(时间常数为(１５．２±０．８)ns]将氩激

发到２p６能级,再由该能级的粒子快速辐射形成第１个峰;第２个峰由氩离子与电子复合产生,其衰减过程包括快

过程[(０．２４±０．０３)μs]和慢过程[(３．９８±１．０３)μs].利用电子浓度随时间的演变关系分析了复合过程对衰减时间

的影响机理,获得了电子浓度、电子温度随时间的演变关系.利用时间分辨光谱解释了钠双线辐射加宽差异的假

象,其成因是Stark加宽后的氩５８８．９nm谱线叠加在钠D２ 线上以及钠双线的自吸收.复合后,激发态氩原子的能

级间隔较小,经过级联弛豫后,２p６能级粒子数的积累时间比钠３P能级更短,氩原子发射谱线的持续时间明显短于

钠原子.
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Abstract　Herein theatomicemissionspectrumofasodiumＧargonmixtureisobtainedafterionization andits
timeＧresolvedcharacteristicsareexperimentallystudied敭WhenobservingthetimeＧresolvedevolutionofargon
spectralintensityat７６３敭５nm twopeaksappear敭Thefirstpeakwithadecaytimeof ３３敭３±２敭３ nsisobserved
viathefastradiationofparticlesatargon２p６state whichexcitedthroughcollisionalenergytransferfromthe
excitedsodiumatom timeconstantis １５敭２±０敭８ ns 敭Followingtherecombinationofargonionsandelectrons 
thesecondpeakisobserved thispeak′sdecayprocesscontainsbothafast  ０敭２４±０敭０３ μs andaslow  ３敭９８±
１敭０３ μs steps敭Usingtheevolutionrelationshipofelectrondensitywithtime themechanismfordecaytime 
whichisimpactedbytherecombinationprocess isanalyzed敭Theevolutionrelationshipsofelectrondensityand
electrontemperaturewithtimeareobtained敭ThetimeＧresolvedatomicemissionspectrumcanexperimentally
explaintheunusualphenomenonoftheobviouslydifferentbroadeningbetweentheD１andD２linesofthesodium
spectra thesereasonsarethespectrallineofargonat５８８敭９nmoverlayingthesodiumD２line ５８９敭０nm after
StarkbroadeningandtheselfＧabsorptionontwoDlinesofthesodium敭Becausetheenergylevelsplittingissmallfor
theexcitedargonatomafterrecombination theparticlepopulationaccumulatedonthe２p６stateviacascade
relaxationtakesashortertimethanthatonthesodium３Pstate andthedurationoftheargonatomemission
spectrumisobviouslyshorterthanthatofthesodiumatom敭
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１　引　　言

碱金属激光器具有增益系数高、易于流动散热、
光束质量好等优点,具有输出高能激光的潜力[１Ｇ３].
随着碱金属激光器的增益池从静态池[４Ｇ５]发展为可

实现气体循环流动的结构[６],其输出激光功率得到

大幅提升,但是,在超音速或亚音速循环流动模式

下,缓冲气体压力极大,且抽运光的功率规模不断提

升,激光器长时间运转导致碱金属激光器中的电离

现象较明显,引起了研究人员的广泛关注.
以色列本古里安大学建立了流动的二极管抽运

碱金属激光器(DPAL)的计算流体动力学(CFD)模
型,模拟结果表明,强抽运情况下电离对亚音速

DPAL的工作产生明显影响[７].国防科技大学利用

光电流方法测量了铷DPAL在脉冲和连续运行模

式下增益介质的电离度[８],相比于DPAL,准分子宽

带抽运碱金属激光器(XPAL)的优点在于其可以通

过准分子对二极管抽运光的宽带吸收,避免抽运光

线宽与原子吸收谱线匹配方面存在问题[９],但是

XPAL尚未实现连续工作,只能在脉冲工作方式下

输出激光.同时,准分子对抽运光吸收相对较弱,而
碱金属D线激光较强,为了保证速率平衡,必须采

用极大功率密度的抽运光激发准分子,且XPAL中

的电离问题比DPAL更严重.美国空军学院的研

究人 员 计 算 了 DPAL 和 XPAL 中 的 光 电 离 速

率[１０].浙 江 大 学 的 研 究 人 员 从 理 论 上 比 较 了

XPAL在超音速与亚音速水平气体流动下的输出特

性,发现产生的等离子体场中以Cs＋２ 为主[１１].美国

密歇根大学利用第一定律球形等离子体动力学模型

研究了电离产生的电子对 DPAL和 XPAL的影

响[１２].
基于钠的XPAL可以直接实现钠D线激光输

出,能够精确对准大气层中的钠原子吸收线,可以用

来激 发 钠 导 星,但 在 原 理 上 很 难 建 立 基 于 钠 的

DPAL,这也使该研究具有更强的吸引力.目前,振
对XPAL激光体系电离后产生的原子发射光谱时

间分辨特性的研究较少,而该实验工作可以深入揭

示碱金属激光体系的电离与复合机制.
本文主要针对 NaＧAr体系下XPAL在极端强

抽运条件下的电离开展实验研究,采用时间分辨光

谱探测技术获得氩原子７６３．５nm发射光谱的动态

变化过程,并对光谱衰减曲线进行分析,归属不同衰

减阶段对应的能级辐射机理,揭示NaＧAr体系受电

离和复合过程作用的演变情况,获得电子浓度和电

子温度随时间的变化情况,得到两个参数分别与衰

减时间的关系.同时,利用时间分辨光谱研究钠双

线加宽差异的原因,分析钠双线和氩７６３．５nm谱线

在持续时间内的差异.

２　实验装置

采用时间分辨荧光光谱探测技术观察电离以及

复合过程对NaＧAr体系的影响,图１为测量时间分

辨原子发射谱线的实验装置示意图.

图１ 测量时间分辨原子发射谱线的实验装置示意图

Fig敭１ Schematicofexperimentalsetupformeasuring
timeＧresolvedatomicemissionspectrum

实验采用 Nd∶YAG激光器(PROＧ２９０Ｇ３０EH,

SpectraＧPhysics公司,美国)倍频输出的５３２nm激

光,其脉宽约为１０ns(FWHM),重复频率为５Hz.

NaＧAr准 分 子 的 蓝 翼 吸 收 伴 峰 的 中 心 波 长 为

５５５nm[１３],由于本实验所使用的染料激光器在该波

长的最大输出能量低于２０mJ,难以模拟极端强抽

运条件下的电离,因此,采用有利于电离研究的位于

NaＧAr准分子蓝翼吸收伴峰远端的５３２nm激光.
抽运激 光 被 聚 焦 到 钠 池 中 心,透 镜 焦 距 为

１５０mm,单脉冲能量为５４．６mJ,焦点附近的峰值

功率密度为３１０MW/cm２,钠池长度为１０cm,直径

为２．５cm,在常温下充入氩气至压强达到８０kPa.
采用加热炉控制钠池的加热温度,其侧面观察窗口

用于将荧光通过光纤耦合进光谱仪(FHR１０００,

HORIBAJOBINYVON公司,日本)进行探测,通
过时间延迟器(DG６４５,StanfordResearchSystem

０９０１００２Ｇ２
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公司,美国)实现Nd∶YAG激光器与光谱仪增强电

荷耦合器件(ICCD)探测器同步触发,再利用光谱仪

ICCD探测器延时启动控制,在一定曝光时间内依

次记录原子发射谱线的强度,最终完成对整个电离

产生的原子发射光谱衰减曲线的记录.

３　实验结果与讨论

３．１　氩原子的时间分辨光谱

原子发射光谱随时间的变化可以用于深入揭示

NaＧAr体系受电离和复合过程作用的演变.ICCD
探测信号的时间门宽越窄,测量的时间精度越高,但
信噪比会变差;如果时间门宽较宽,信噪比将明显改

善,但无法保证测量的时间精度,无法获得部分演变

过程的细节.由于钠原子的浓度较低,将钠池加热

到５７３K时,钠蒸气的原子浓度要低于氩原子浓度

５个数量级,因此,如果时间门宽较窄,即使是钠原

子发射谱线中强度最大的钠双线信号,其信噪比也

比较差,无法清晰地展示演变过程,而氩原子浓度较

高,其发射光谱中较强的７６３．５nm谱线可以保证探

测时间精度,揭示演变规律.
图２所示为不同延时下的氩原子发射谱线

(７６３．５nm),该谱线的上能级为４P能级中的２p６
(１０６２３７．５５cm－１),下 能 级 为 ４S 能 级 中 的 １s５
(９３１４３．７６cm－１),将５３２nm激光的出现时间作为

时间起点,时间门宽为６ns,当延时为１８ns时,没
有探测到信号,光谱中显示光谱仪的基线;当延时为

２４ns时,开始出现氩原子的发射谱线,基线也开始

上升,说明此时存在连续的背景辐射,等离子体已经

产生;当延时为３０ns时,谱线加宽不明显,但连续

背景辐射较强,在靠近７６３．５nm谱线附近出现一定

的自吸收;当延时为９０ns时,谱线加宽明显,说明

等离子体的加热作用得到体现,Stark加宽和频移

现象明显,并伴随有自吸收;当延时为２１７ns时,连
续背景辐射减弱,但是等离子体中电子温度仍然较

高,因此Stark加宽仍然明显;当延时为１１１７ns时,
连 续背景辐射已经完全消失,Stark加宽也明显减

图２ 不同延时下的７６３．５nm氩原子发射光谱.
(a)１８ns;(b)２４ns;(c)３０ns;(d)９０ns;(e)２１７ns;(f)１１１７ns;(g)４３１７ns;(h)１０３１７ns

Fig敭２ Argonatomicemissionspectraat７６３敭５nmwithdifferentdelaytime敭 a １８ns  b ２４ns 

 c ３０ns  d ９０ns  e ２１７ns  f １１１７ns  g ４３１７ns  h １０３１７ns

０９０１００２Ｇ３
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小,说明电子温度已明显下降,同时自吸收现象已经

停止;当延时为４３１７ns时,Stark加宽已经较小,原
子发射谱线衰减得较慢;当延时为１０３１７ns时,仍
然可以探测到原子发射谱线.

氩原子谱线强度的衰减情况如图３(a)所示,谱
线强度在较短时间内达到最大值,然后迅速下降,随
后下降缓慢,延时２５μs后,仍然可以探测到谱线,
且谱线强度的衰减并不符合单e指数拟合,说明经

过电离和复合过程后,７６３．５nm谱线上能级２p６ 能

态的粒子数可能会在较长时间内得到持续补充,可
能由多个更高能级经过辐射通道或碰撞弛豫通道到

达２p６能态;图３(b)给出了２０~１００ns时间内氩

７６３．５nm谱线强度的变化情况,氩原子谱线强度出

现双峰,说明电离与复合过程需要持续一定的时间,
谱线出现不久,强度迅速上升后又开始下降,该过程

体现了图２(b)、(c)的谱线变化情况,钠原子电离后

产生的电子在撞击氩原子的过程中,氩原子有可能

直接被电离,也有可能布居到其激发态,部分直接激

发到２p６能级的氩原子,随后自发辐射到１s５能级,
因此,产生７６３．５nm谱线的时间较短,形成第１个

峰;之后谱线强度又明显上升,直到延迟７０ns后才

开始逐渐衰减,该过程体现了图２(d)、(e)的谱线变

化情况.从实验结果来看,等离子体中电子温度较

高,导致出现Stark效应,谱线的Stark加宽明显,
信号强度增强,从而形成第２个峰.而从动力学层

面推测,NaＧAr体系中由钠原子多光子电离诱导引

发氩原子电离,形成等离子体,而氩离子经过复合后

再次产生７６３．５nm谱线需要一定的时间,因此第２
个峰的出现时间较晚.图３(c)、(d)所示的结果验

证了上述推测.

图３ 不同延时下的７６３．５nm氩原子发射光谱变化曲线.(a)７６３．５nm谱线强度;(b)２０~１００ns范围内的

衰减曲线;(c)３０~６０ns时间范围内的荧光曲线线性拟合;(d)超过７０ns时的荧光曲线双e指数拟合

Fig敭３Variationcurvesofargonatomicemissionspectraat７６３敭５nmwithdifferentdelaytime敭 a Spectrallineintensity
at７６３敭５nm  b decaycurvein２０Ｇ１００ns  c linearfittingoffluorescencecurveinrangeof３０Ｇ６０ns  d double
　　　　　　　　　　　　eＧexponentialfittingoffluorescencecurveafter７０ns

　　对图３(b)中第１个峰的衰减曲线(延迟时间为

３０~６０ns)取对数后进行线性拟合,得到如图３(c)
所示的结果,I１ 为信号强度,R２ 为加权残值,则衰

减时间τ１ 为(３３．３±２．３)ns,略大于２p６→１s５能级

的自发辐射寿命(２７~２９ns)[１４].２p６ 能级并非瞬

时产生的,而是通过氩原子与激发态的钠原子碰撞

产生的,因此,将荧光衰减曲线与标准的自发辐射寿

命衰减曲线进行解卷积,可以获得氩原子与激发态

钠原子碰撞传能产生２p６ 能态的时间常数[(１５．２±

０．８)ns],考虑到氩原子的浓度为１．９４×１０１９cm－３,
因此,相应的能量传递速率常数为(３．４±０．２)×
１０－１２cm３s－１.该结果证实了图３(b)中第１个峰

是由氩原子的直接自发辐射产生的.
对图３(b)中第２个峰的衰减曲线(延迟时间为

６６ns~２７μs)进行双e指数拟合,得到衰减时间τ２
为(０．２４±０．０３)μs,τ３ 为(３．９８±１．０３)μs,可以粗略

地认为衰减过程包含一个快过程和一个慢过程.对

３．２节的电子浓度随时间的演变规律进行分析,结

０９０１００２Ｇ４
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果如图４所示.可以认为电子浓度和离子密度基本

一致,减少的电子主要和离子进行复合,产生了大量

高激发态氩原子,由于初始的电子浓度明显高于钠

原子蒸气的浓度,因此大部分离子为氩离子(计算时

忽略钠离子).氩原子从高激发态到２p６ 能级的碰

撞弛豫过程以及光辐射过程的持续时间为纳秒量

级,而复合过程的持续时间比较长,会对图３(b)中
第２个峰的衰减时间产生直接影响.

电子浓度的减少速率等于复合后产生高激发态

氩原子浓度的增长速率,当延时为１１７~６００ns时,
电子浓度的下降速率非常大,说明复合进程产生了

大量高激发态氩原子.复合过程比较复杂,这里仅

进行定性说明,氩原子５P能级到基态４S能级的辐

射寿命为１００~１４０ns,５S和３D能级分别到基态

４S能级的辐射寿命为５０ns左右[１５],５P能级的能

量传递速率常数为(１．２~５．６)×１０－１０cm３s－１,氩
原子浓度为１．９４×１０１９cm－３,弛豫时间为０．０９~
０．４３ns.因此,氩原子从高激发态到２p６能级的碰

撞弛豫过程持续时间较短,对τ２ 的影响可以忽略,
而高激发态可以通过多个自发辐射通道到达２p６能
级.不考虑级联辐射,直接辐射到２p６能级的时间

系数差别较大,其中５S能级中的２s５自发辐射到

２p６的时间为０．２９μs,３D能级中的３s１ 自发辐射到

２p６的时间为０．２４μs
[１６].推测这两个辐射过程对

τ２ 的影响较明显,导致该过程相对较快,衰减时间

为(０．２４±０．０３)μs.当延时大于６００ns时,电子浓

度在较长时间内的下降速率较小,复合过程持续进

行,２p６能级上的粒子数得到持续补充,慢过程的衰

减时间为(３．９８±１．０３)μs.

３．２　电子浓度与电子温度的时间演变

利用氩原子发射谱线获得等离子体中的电子浓

度与电子温度随时间的演变情况,为了避免等离子

体信号的干扰,提高谱线的信噪比,将时间门宽设置

为５０ns,延时间隔为１００ns.采用Stark加宽法计

算等离子体中的电子浓度[１７],公式为

Ne＝
Δλ１/２
２ω ×１０１６, (１)

式中:Ne 为电子浓度;Δλ１/２为谱线的Stark加宽;ω
为电子碰撞系数,相应参数为４．８０×１０－３nm[１８].
拟合后的电子浓度随时间的演变如图４所示,电子

浓度与电离复合过程的演变时间τ(延迟时间)之间

的关系为Ne∝τ－０．９５±０．０１,加权残值R２＝０．９９６.从

图４可以看出,拟合结果与实验数值符合得非常好.
当延 时 为 １１７ ns 时,电 子 浓 度 达 到 １．８４×

１０１８cm－３,随后电子浓度迅速下降,电子与氩离子、
钠离子进行复合,消耗了等离子体中的大量电子;当
延时为６１７ns时,电子浓度为４．１３×１０１７cm－３,并
开始缓慢下降.

加热后钠原子浓度在１０１４cm－３量级,而实验获

得的电子浓度高于１０１７cm－３量级,３．１节提到钠原

子电离引发氩原子电离,焦点附近的大部分钠原子

都发生多光子电离,产生的电子在等离子体中离子

和激光光场的作用下加速,随后碰撞氩原子,引发电

离,继续产生的电子又引发了其他氩原子的雪崩电

离,因此,绝大部分的电子都由氩原子贡献,钠原子

的电离对氩原子的电离起到了诱导作用.

图４ 电子浓度随延迟时间的演变

Fig敭４ Evolutionofelectrondensitywithdelaytime

假设电离产生的等离子体处于局部热力学平衡

状态(LTE),电 子 温 度 采 用 玻 尔 兹 曼 双 线 法 计

算[１９],则有

ln
y２
y１＝－

１
KBTe

(E２－E１), (２)

式中:y１＝I１λ１/(g１A１),y２＝I２λ２/(g２A２);I１、I２
分别为测得的７６３．５nm和７３８．４nm原子谱线的强

度;λ１、λ２ 分别为７６３．５nm和７３８．４nm原子谱线的

波长;g１、g２ 分别为７６３．５nm和７３８．４nm上能级

的统计权重;A１、A２ 分别为７６３．５nm和７３８．４nm
自发跃迁概率;KB 为玻尔兹曼常数;Te 为电子温

度(等离子体温度);E１、E２ 分别为７６３．５nm 和

７３８．４nm谱线上能级的激发能.
实验采用强度较大的氩７６３．５nm 谱线和氩

７３８．４nm谱线获得电子温度.对双线法计算得到

的电子温度进行拟合,结果如图５所示.电子温度

随时间的延长而逐渐下降,其与延迟时间之间的关

系为Te∝τ－０．７５±０．０２,R２＝０．９８８.
等离子体达到LTE[１９],电子浓度需要满足

Ne≥１．６×１０１２T１/２e (ΔE)３, (３)
式中:Ne 为电子浓度(cm－３);Te 为电子温度(K);

０９０１００２Ｇ５
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图５ 电子温度随延迟时间的演变

Fig敭５ Evolutionofelectrontemperaturewithdelaytime

ΔE 为谱线的最大能级差(eV).
如图５所示:当延时为１１７ns时,电子温度达

到２７３４４K;当 延 时 为１６１７ns时,电 子 温 度 为

４０４０K,Te 选择初始时刻估测值约３００００K,所选

用的７３８．４nm和７６３．５nm谱线的上、下能级之差

分 别 为 １．６８ eV (１３５３９ cm－１)和 １．６２ eV
(１３０９４cm－１);当ΔE＝１．６８eV时,计算得到的最

低电子浓度为１．３１×１０１５cm－３,图４中获得的电子

浓度远高于该最小值,因此,等离子体满足LTE的

条件.

３．３　钠D１ 线与D２ 线的加宽

NaＧAr准分子体系产生电离后,钠D２ 线与D１
线光谱加宽具有明显差异,加宽值都为谱线的半峰

全宽(FWHM),钠池被加热到５７３K,抽运强度为

４３９ MW/cm２ 时,钠 D１ 线、D２ 线 加 宽 分 别 为

０．３０４nm和０．４３２nm,两者相差０．１２８nm,如图６所

示.谱线加宽主要包括多普勒加宽、碰撞加宽、Stark
加宽、仪器加宽、自加宽等.钠D１ 线、D２ 线的多普勒

加宽约为０．００８nm,差别可以忽略;在碱金属体系中,
同一种缓冲气体对碱金属D线的碰撞加宽的差别非

常小[２０],在４７５K温度下,氩原子对钠D１ 线、D２ 线的

碰 撞 加 宽 分 别 为０．１１,０．０９ MHz/Pa[２１],常 温 下

８０kPa的氩气在５７３K下的压强为１５２kPa,对D１
线、D２ 线的加宽大约为０．０１９nm和０．０１６nm,差别

极小,可以忽略;Stark加宽是由等离子体中的电子、
离子以及跃迁粒子间的相互碰撞引起的,碰撞过程对

粒子并不存在选择性,即钠双线的Stark加宽无差别;
在３００K下,钠原子 D１ 线、D２ 线的自加宽分别为

１２．００,２０．２６MHz/Pa[２２],随着温度的上升,自加宽增

加,但是增加幅度有限,而在５７３K下,钠蒸气的原子

浓度极低,饱和蒸气压为２．１３Pa,因此双线的自加宽

差异完全可以忽略.上述几种加宽幅值均较小,可以

忽略,至于仪器加宽,先利用汞灯进行标定,再经过

反卷积去掉仪器加宽,就可以获得D１ 线、D２ 线的加

宽分别为０．２５４,０．３５６nm,差异约为０．１nm.

图６ NaＧAr混合物电离后钠D１ 线、D２ 线的原子发射光谱

Fig敭６ SodiumatomicemissionspectraofD１and

D２linesafterionizaitonofNaＧArmixture

基于NaＧC２H６准分子体系的XPAL实验研究

发现,钠D２ 线放大自发辐射(ASE)信号强度远强

于钠D１ 线[２３Ｇ２４].粒子数反转关系为

ΔN＝Nu－(gu/gl)Nl, (４)
式中:ΔN 为反转粒子数;Nu、Nl 分别为激光上能

级和下能级粒子数;gu、gl 分别为２个能级的简并

度.钠D１ 线激光仅需要保证３２P１/２能级粒子数大

于３２S１/２能 级 粒 子 数,而 钠 D２ 线 激 光 需 要 保 证

３２P３/２能级粒子数至少２倍于３２S１/２能级粒子数,而
实验结果与理论分析相矛盾.美国伊利诺伊大学的

研究人员在实验中发现,钠D１ 线与钠D２ 线可同时

输出激光,但是钠D２ 线激光强度几乎是钠D１ 线的

２倍.分析认为,由于３２P３/２能级直接由 NaＧXe解

离补充,而３２P３/２能级到３２S１/２能级的受激辐射影响

钠３２P３/２、３２P１/２能级之间精细结构的混合速率,进
而导致钠D１ 线激光通道间接受到抑制[２５].钠D１
线和钠D２ 线在辐射通道方面存在差异,但具体表

现在原子碰撞加宽上的差异并不明显,且经过洛伦

兹拟合后,钠 D１ 线、D２ 线的方差分别为０．９９６、

０．９７１,似乎D２ 线的加宽更异常.
利用时间分辨原子发射光谱观察电离的动态演

变,从而解释影响钠双线展宽差异的原因.电离后

的原子发射光谱和离子辐射光谱不仅存在时间分

布,还存在空间分布,适当微调探测位置,当ICCD
的触发时间比激光脉冲延迟１７ns,时间门宽为

１００μs时,可以清晰地发现,在电离后辐射的一系列

氩原 子 谱 线 中,氩 ５８８．９nm 谱 线 与 钠 D２ 线

(５８９．０nm)叠加在一起,如图７所示,这是导致钠

D２ 线异常加宽的主要原因,同时可以观测到离子辐

射产生了较强的连续背景辐射.

０９０１００２Ｇ６
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图７ NaＧAr混合物中的原子发射光谱

Fig敭７ Atomicemissionspectrumin
NaＧArmixture

３．４　原子发射光谱中的自吸收

在图７中,氩５８８．９nm谱线与钠D２ 线叠加在

一起,虽然造成了钠双线加宽异常的假象,但是钠

D２ 线的强度明显高于D１ 线,这与图６中钠双线的

强度关系不一致.实际上,钠双线的自吸收也是导

致钠双线异常加宽的另一个原因.适当微调探测位

置,可以发现明显的自吸收现象.当ICCD的触发

时间与激光脉冲保持同步,时间门宽为６μs时,可
以观察到钠D２ 线的自吸收比D１ 线严重,如图８(a)
所示.这是因为电离位置附近存在钠原子,其对辐

射的钠双线荧光产生一定的自吸收,同时,还存在较

强的连续背景辐射.自吸收导致钠双线强度基本一

致的假象,由此所获得的谱线加宽也不准确.自吸

收可以持续一段时间,与电离产生的钠双线光谱相

比,自吸收现象结束得较早.当ICCD的触发时间

比激光脉冲延迟１００μs时,已经观测不到自吸收现

象,且钠D２ 线荧光强度明显高于D１ 线,钠双线的

加宽也基本一致,如图８(b)所示.该结果证实了钠

双线辐射通道的差异对线宽加宽的影响可以忽略,
此时氩原子的辐射衰减严重,已不对钠D２ 线产生

叠加干扰,背景辐射也基本消失.

图８ 钠原子发射光谱.(a)自吸收;(b)无自吸收

Fig敭８ Sodiumatomicemissionspectra敭 a WithselfＧabsorption  b withoutselfＧabsorption

　　电离后原子发射光谱中钠双线辐射加宽差异的

假象来源于氩原子５８８．９nm在钠D２ 线上的叠加以

及钠双线的自吸收现象,这些细节在时间分辨光谱

中才能更清晰地展现,在较长曝光时间下采集的光

谱是这些细节的叠加,所得结果严重影响对谱线真

实加宽的判断.电离后产生的离子和电子还会进行

复合,且复合过程持续时间较长,因此,在较长时间

内还会探测到原子发射谱线.在NaＧAr混合物中,
虽然钠蒸气的原子浓度低于氩原子浓度大约５个数

量级(在５７３K下),钠原子发射谱线强度明显低于

氩原子发射谱线,但是钠原子发射谱线的持续时间

明显长于氩原子.将ICCD的触发时间设置为延时

激光脉宽１ms,时间门宽为２０ms,仍然可以探测到

钠双线信号,如图９(a)所示;此时已经探测不到氩

７６３．５nm谱线,如图９(b)所示.说明 NaＧAr混合

物经过电离和钠离子复合后,在较长时间内仍然有

粒子通过辐射通道或者碰撞通道到达３P能级.此

外,钠原子的辐射俘获效应也可能存在贡献.而氩

７６３．５nm谱线的下能级不是基态,辐射俘获效应不

明显;由于氩原子的能级密度明显大于钠原子的能

级密度,因此氩原子的能级差更小,有利于级联弛豫

到较低能级,说明经过复合后,氩离子２p６能级粒子

数积累时间比钠３P能级更短,氩７６３．５nm谱线在

长时间延迟条件下观察不到.

４　结　　论

实验研究了 NaＧAr混合物电离产生的原子发

射光谱的时间分辨特性,氩７６３．５nm光谱强度随时

间演变出现了２个峰.拟合得到的第１个峰的衰减

时间为(３３．３±２．３)ns,接近于２p６→１s５能级的自然

寿命,其由直接布居到２p６能级的粒子快速辐射形

成,氩原子与激发态钠原子碰撞传能产生２p６能态

的时间常数为(１５．２±０．８)ns[速率常数为(３．４±
０．２)×１０－１２cm３s－１];第２个峰为电离后氩离子与

０９０１００２Ｇ７
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图９ NaＧAr混合物在较长延迟时间下的原子发射光谱.(a)钠D线;(b)氩７６３．５nm谱线

Fig敭９ AtomicemissionspectrainNaＧArmixturewithlongdelaytime敭

 a Dlinesofsodium  b spectrallineofargonat７６３敭５nm

电子复合后再次产生的７６３．５nm谱线,此复合过程

可以持续一定的时间,衰减过程可以粗略分为快过

程和慢过程,且复合过程会对衰减时间产生直接影

响.复合过程产生的高激发态氩原子浓度增长较快

时,快过程的衰减时间为(０．２４±０．０３)μs;慢过程的

衰减时间为(３．９８±１．０３)μs.电子浓度随时间的演

变关系为Ne∝τ－０．９５±０．０１,电子温度随时间演变关系

为Te∝τ－０．７５±０．０２,在等离子体中产生的初始阶段电

子温度和电子浓度都很高.
利用时间分辨光谱解释了钠双线辐射加宽差异

的假象:一方面,在电离后辐射的一系列氩原子谱线

中,氩５８８．９nm谱线与钠D２ 线(５８９．０nm)叠加在

一起;另一方面,存在钠双线的自吸收,钠３２P３/２→
３２S１/２能级的辐射影响了３２P３/２、３２P１/２能级之间精

细结构的混合速率,导致钠D１ 线辐射通道受到抑

制,而钠双线辐射通道的差异对线宽加宽的影响可

以忽略.离子与电子复合过程的持续时间较长,延
迟较长时间后,仍然可以探测到原子发射光谱,但是

氩原子发射谱线的持续时间明显短于钠原子.氩离

子复合后,激发态氩原子能级差较小,经过级联弛豫

到较低能级,２p６能级粒子数的积累时间明显缩短.
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