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摘要: 介绍了国际上对氩第三谱带的实验和理论研究工作。实验上, 采用不同的泵浦方式,

观察了荧光谱的谱带形状,并对时间分辨谱进行了测量。理论上, 通过光谱学和动力学两方面的

计算 ,对氩第三谱带的来源进行了研究。目前主要有两种假设,即 Ar2
2+ 和 Ar2

+ 离子准分子的跃

迁产生该谱带。但这两种假设都只能解释部分实验现象, 因而谱带的来源至今没有确切的结论。
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Abstract: I n experiment and theory , the studies on the third continuum of argon in the word are

introduced1I n experiment, w ith different pumping ways, t he shape o f fluor escence and time- resolved

spectr a are measured1Up to now the small signal g ain of this continuum has been reported1 In t heory,

w ith the calculations of spectrum and kinetics, the o rigin of the continuum is studied1 There are tw o main

hypothesis that the continuum can be emitted by the transition of Ar2
2+ and A r2

+ ionic

excimers1Because either of the two hypothesis can only interprete a par t of experimental results, there are

no identical conclusions about the orig in o f the third continuum1
Key words: the third continuum of argon  ionic excimer  small signal gain

引    言

人们对稀有气体的第一、二谱带已进行了大量的理论和实验研究,确定它们来源于中性准

分子的最低束缚态向排斥态的跃迁。70年代用高能手段激发产生了稀有气体 Ar( 126nm) , Kr

( 146nm) , Xe( 178nm )的第二谱带激光振荡。除了稀有气体的第一、二谱带外, 另一个比它们

波长长的谱带被称为稀有气体的第三谱带。稀有气体第三谱带的波长范围, 几乎覆盖了整个

VU V和 UV 波段( 400~ 60nm) ,并且有很宽的带宽, 从数十纳米到 100nm不等[ 1]。由于具有

上述特点,人们对它一直很感兴趣。另外,由于 1988年 Langhof f H 的假设
[ 2]
使人们产生了更

大的兴趣。他认为这一谱带来源于双电离的离子准分子跃迁, 并认为它可能代表新一类的

U V ) VUV 波段可调谐离子准分子激光器。人们在用理论和实验证明这一假设的同时, 也发

现了许多与该假设矛盾的实验现象
[ 3~ 9]

。这使得第三谱带的来源至今没有得出确切的结论。

在所有稀有气体的第三谱带中,对氩的第三谱带研究得最多也最为深入。所以,氩第三谱带的

研究进展情况, 反映了稀有气体第三谱带研究的现状。对氩第三谱带的理论和实验研究工作,

主要围绕探索该谱带的来源进行, 但至今仍没有确切结论。

1  实验研究进展

实验上采用了各种泵浦方式, 包括电子束激发[ 10, 11]、A粒子激发[ 12, 13]、B粒子激发[ 3]、高
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能闪光 X 射线激发[ 1, 8]、质子激发[ 5]、放电激发[ 4]、Ar+ 离子激发[ 9]、32S 重离子激发[ 6]和 Ar

( 2p)激发[ 14]。人们一直希望通过实验研究,找到该谱带的来源。实验上,与氩的第一、二谱带

相比,寻找第三谱带的来源要困难得多。这主要有以下几方面的原因。

111  氩第三谱带的峰值个数、峰值位置以及波长范围具有不确定性

在不同的泵浦方式下,氩第三谱带的峰值个数、峰值位置以及波长范围明显不同。谱带存

在一个峰值时, 其峰值位置一般在 180~ 220nm 之间变化;谱带存在两个峰值时, 第一个峰值

位置或者位于 180~ 200nm 之间,或者在 220nm附近。第二个峰值位置变化范围从 210nm 一

直到 260nm;还观察到了谱带具有3个峰值,其位置分别为 185nm, 220nm和 245nm[ 1]。另外,

谱带的波长范围也明显不同, 一般在 160~ 300nm 之间的某一波长范围内。

综合上述所有实验结果, 在 160~ 300nm 之间的第三谱带中, 在 185nm, 210nm, 220nm ,

230nm, 240nm 和 260nm 处都曾出现过峰值。但在同一实验中最多观察到 3个峰值。故很难

确定到底有几种物质参与了第三谱带的跃迁。Klein G等人认为只有 Ar2
+ 一种物质参与了跃

迁[ 13] ; Langhoff H 认为有两种物质[ 2] ; Robert E 等人认为是多种物质共同作用的结果[ 1]。从

我们的实验观察到的第三谱带中心位于 240nm,与文献[ 8, 12, 13]中观察到的第三谱带的第 2

个峰值位置一致。我们还测得了该谱带的小信号增益系数观察到了光腔效应。

112  第三谱带一般对气压有明显的依赖关系,其谱带形状随压强的改变而改变

变气压的实验中, 主要实验现象有: 在 180nm~ 190nm 之间首先出现峰值, 随气压的升

高,峰值位置向长波方向移动[ 2, 6, 9] ;在 180nm~ 190nm 之间首先出现峰值,随气压的升高,除

180nm~ 190nm 之间的峰值外,在长波方向上又出现一个峰值[ 3, 5] ; 首先在 188nm 出现峰值,

随气压增加,谱带峰值位置变化很小,光强增加[ 4] ; 在 200nm 首先出现峰值,随气压增加谱带

发生分裂。首先分裂成两个峰值, 再增加气压谱带分裂出 3个峰值[ 1]。

根据这些变气压的实验结果,很难确定到底是几种物质参与了第三谱带的跃迁。前两种

实验现象,一般用两种物质或者一种物质的不同能级参与跃迁来解释;第 3种实验现象用一种

物质参与跃迁来解释;而最后一种实验现象则用多种物质参与跃迁来解释。

113  氩第三谱带的形状随泵浦条件的改变而改变

不同的作者在不同的装置上采用同一种泵浦方式没有得出相同的光谱形状。即使相同气

压下,同一泵浦装置在改造前后所得的光谱也不同[ 1, 9]。这使得很难确定谱带的来源。

114  时间分辨谱的不确定性

时间分辨谱测量中, 观察到了 3种实验现象: 时间分辨谱的测量表现出两个时间成分,第

1个成分对应于激发脉冲,另一个慢的时间成分,远大于泵浦脉冲。并且两个时期所产生的第

三谱带几乎一致
[ 4]

;时间分辨谱只存在一个时间成分, 并与泵浦脉冲保持一致
[ 1, 8, 10]

; 时间分

辨谱中只存在一个时间成分, 并远大于泵浦脉冲
[ 6]
。

时间分辨谱的测量表明, 不同的实验条件下, 产生氩第三谱带的物质有不同的衰变时间。

因而第三谱带的时间分辨结果远比第二谱带复杂得多。显然不能像第二谱带那样, 用同一物

质的不同态跃迁来解释第三谱带。

115  杂质对第三谱带的猝灭实验,没有得出一致的结论

为了确定氩第三谱带的来源, 以及确定产生氩第三谱带物质的前驱粒子,人们在氩中加入

杂质, 研究了各种物质对第三谱带的猝灭情况。其中研究比较多的是加入 He, 其次是 H2 和
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N2。在不同的实验中,相同杂质对第三谱带的猝灭作用并不相同。在介质控制放电激发氩的

实验中,无论加入He还是H2 和N2,第三谱带都不能被很好地猝灭, 却都对第三谱带产生了影

响[ 4]。在其它的实验中,加入H 2对第三谱带没有影响
[ 9] , 加入 He 第三谱带很容易地被猝灭

掉[ 2, 8, 9] ,而加入 N2 对该谱带也有很好的猝灭作用
[ 3]。

116  实验室规模的实验装置不利于高气压的研究[1]

若在高压介质中产生强的荧光输出,需要用非常昂贵的激励手段。当对输出的光强要求

较低时,实验室规模的装置可以满足激发要求,但要受到严格的条件限制。用介质控制放电和

小型电子束只能激发几个大气压以内的气体。A粒子虽能激发高气压等离子体,却产生非常

弱的荧光,经常要用复杂的光子计数设备探测。

以上 6方面的原因使得人们对第三谱带研究了 30多年,对其来源却一直没有得出确切的

结论。各种实验现象的不一致性,表现出氩的第三谱带具有复杂的结构。通过这些实验现象

来确定第三谱带的来源, 至今仍没有得出确切的结论。

2  理论研究进展

对氩第三谱带的理论研究,主要是对其来源进行各种假设。最初认为它来源于氩离子和

电子的复合谱
[ 3]

, 这一假设很快被 Ar2
*
准分子产生氩第三谱带取代。但 Ar2

*
的设想被

Langhoff H 否定了
[ 2]
。也有人认为 Ar2 分子

1 E u
+
态的左转变点辐射产生该谱带, 但第二谱带

与第三谱带之间的 155nm 附近光谱,被认为来源于这一跃迁。

在 1980和 1981年, Klein G等人利用脉冲放电泵浦,没有观察到氩的第三谱带, 证明了第

三谱带的激发态位于电离能之上。接下来, 他们用 A粒子激发, 观察到了氩第三谱带波长范

围在 160~ 290nm 之间, 并观察到两个峰值分别位于 183nm 和 240nm[ 13]。他认为 Ar2
+ *

( 2 E u
+ ) yAr2

+ ( 2 E g
+ ) + hM和 Ar2

+ * ( 2 E u
+ ) yAr2

+ ( 20 g ) + hM辐射过程分别产生 183nm

和 240nm 为中心的谱带。根据这一假设解释了外加电场对第三谱带影响很小,以及第三谱带

在小于 3MPa气压范围内,其激发态寿命为 510ns几乎不依赖于气压的实验现象。

Klein G的这一假设被 Langhof f H 于 1988年否定了,同时 Langhof f H 提出氩第三谱带中

中心位于 185nm 一段来源于Ar2
2+ 离子准分子跃迁[ 2]。认为在增加气压时谱带中心向长波方

向移动是由Ar3
2+
辐射跃迁引起的。这样解释了第三谱中存在两个峰值,但并没给出 Ar3

2+
跃

迁对应的具体波长。他认为 Ar2+ + 2Ar 的反应中可以形成稳定的分子, 第三谱带来源于

[Ar2+ Ar] 2+ 向排斥基态 Ar+ + Ar+ 的跃迁。根据 Ar2
2+ 的假设认为在 Ar/He气体混合物中没

发现第三谱带是因为 Ar2+ + He的双体猝灭速率很大,阻止了 Ar2
2+ 的形成。根据 Ar2

+ 与 Ar

生成 Ar3
+
三体反应的高速率, 认为 Ar2

2+
与 Ar 三体反应生成 Ar3

2+
的速率也很高。在气压增

加时,Ar3
2+ 的粒子数密度逐渐增加, 它的发射使得第三谱带在高气压时中心向长波方向移动。

Langhof f H 根据这一假设认为, Ar2
2+ 离子准分子将代表新一类可调谐 UV 激光器[ 2]。然

而 1994年, Schumann M 和 Langhoff H 对利用 Ar2
2+ 辐射衰变产生激光振荡的可能性进行了

动力学分析,并讨论了Ar2
2+
的猝灭过程

[ 7]
。认为增加 Ar2

2+
密度以实现电子束泵浦下的光学

增益是不可能的。他的这一结论以及第三谱带研究中所面临的种种困难, 使得人们对该谱带

的研究兴趣有所减少, 1994年以后, 很少有理论和实验方面的报道。以至于 1996年以后,关

于第三谱带的理论和实验研究极难找到。Langhof f H 的假设并没有得到理论和实验的很好证
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明, 甚至还观察到了一些与该假设相反的实验现象。因而还不能认为第三谱带中, 中心位于

240nm的光谱不能实现激光振荡。在我们最近的小信号增益的测量中,得到了该段光谱的小

信号增益系数为 0103cm- 1[ 15] ,并观察到了明显的光腔效应。这些实验结果,使得有希望在这

段光谱内实现激光振荡。而且我们的实验及理论研究结果支持了Cachoncinlle C提出的Ar第

三谱带中长波部分, 来源于与 Klein G不同的Ar2
+ 激发态的跃迁[ 16]。1992年, Cachoncinlle C

等人经计算[ 16, 17] , Ar2
2+ 能级跃迁只能产生 185nm 附近的光谱。而 Ar2

+ * 能产生氩第三谱带

两个峰值( 185nm 和 240nm)对应的全部光谱。

Ar2
+ *
产生整个第三谱带两个峰值的假设也有一些理论和实验的支持。但由于 Klein G

关于 Ar2
+ *
的假设被 Langhoff H 否定了,而 Cachoncinlle C等作者关于 Ar2

+ *
辐射跃迁产生

第三谱带的假设 1992年才提出,并且在这之后关于第三谱带的研究逐渐减少,因此, 对Ar2
+ *

假设的讨论没有 Ar2
2+ 深入。但这一假设可解释一些用 Langhoff H 假设无法解释的实验现

象。如Ar和 Kr 气体第三谱带的两个峰值对气压有非常相似的依赖关系[ 8, 9] ,以及氩第三谱

带的两个峰值对氦的猝灭同样敏感[ 8]。这些现象说明, 第三谱带的两个峰值来源于同一物质

不同态之间的跃迁。另外, Boichenko A M 等人根据 Ar2
+ *
的假设, 解释了第三谱带的辐射脉

冲远大于泵浦脉冲的实验现象,以及没有在固态 Kr中观察到第三谱带,是因为 Kr2
+ *
寿命在

固态情况下非常短( 013ns)造成的
[ 18]
。

3  结    论

根据所获得的实验现象和理论分析表明,氩第三谱带具有复杂的结构,其来源不能用一种

粒子的跃迁来解释。另外,由于近几年来对该谱带研究的日益减少,使得波长大于 200nm 光

谱的来源问题更难得出确切的结论。我们根据实验中测得的 240nm 附近光谱的小信号增益,

及观察到的光腔效应,否定了 Langhof f H 的 Ar2
2+ 产生这一段光谱的假设, 支持 Cachoncinlle

C1的观点, 认为该段光谱来源于 Ar2
+ *
离子准分子。根据这一假设,我们初步理论计算表明,

Ar2
+
粒子数密度的最大值可达 8 @ 10

14
cm

- 3
,比 Ar2

2+
粒子数密度大一个数量级以上。根据

Ar2
+
粒子数密度计算得增益约为 0102cm

- 1
,与我们实验测得的结果相近。但仅靠这些数据,

仍不能最后确定该段光谱的来源。
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氢/空气预混平面火焰 CARS温度测量*

杨仕润  赵建荣  俞  刚  韩  百

(中国科学院力学研究所高温气体动力学开放实验室,北京, 100080)

摘要: 介绍了一套用于燃烧研究中对温度和成分浓度测量进行校准的氢/空气预混平面火焰

燃烧系统。采用氮 CARS 技术对氢/空气预混平面火焰温度进行了系统的测量, 包括不同当量比

条件下的温度分布,温度的纵向和横向空间分布。结果表明, 氮 CARS 测温与氢/空气预混平面火

焰的理论计算温度之间的误差为 3. 4% ,而在燃烧炉表面上方 1mm 以上的空间属于火焰的温度均

匀区,温度的不均匀性约为 1. 8%。

关键词: CARS  预混平面火焰  温度测量

CARS temperature measurement of H2/ air premixed flat flame

Yang Shir un, Zhao Jianrong, Yu Gong , H an Bai

( Labo rato ry of High Temperature Gas Dynamics, Institute of Mechanics,

T he Chinese Academy of Sciences, Beijing, 100080)

Abstract: A H2/ air premixed flat flame burner as calibration source for CARS temperature and

species concentr ation measurements was established. Temperatures for var ious stoichiometries along

long itude and transverse have been systematically measured by N2 CARS. The results indicate that

differ ence betw een measur ement temperatur e and the corresponding theoretical value is about

3. 4 percent. Whereas temperature is nearly invariant beyond 1 mm above the burner surface, the

associated error is around 1. 8 percent.

Key words: CARS premixed flat flame  temperature measur ement

引    言

预混平面火焰是一种稳定的且具有一维特征的标准火焰。平面火焰燃烧炉因为具有火焰

温度和燃烧成分浓度的时间和空间均匀性,使其常被用作燃烧研究中温度和成分浓度测量技

术的校准源[ 1~ 3] , 而且, 对于氢和空气预混燃烧, 可以采用较宽范围的混合当量比变化,从而

获得较宽范围的温度和燃烧成分浓度的变化。
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