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第３７卷　第５期
２０１３年９月

激　　光　　技　　术
ＬＡＳＥＲＴＥＣＨＮＯＬＯＧＹ

Ｖｏｌ．３７，Ｎｏ．５
Ｓｅｐｔｅｍｂｅｒ，２０１３

　　文章编号：１００１３８０６（２０１３）０５０６４２０５

自持体放电的发射光谱研究

杨晨光，徐勇跃，左都罗

（华中科技大学 光学与电子信息学院 武汉光电国家实验室，武汉 ４３００７４）

摘要：自持体放电又称大气压脉冲放电或脉冲辉光放电，是一种利用微秒亚微秒量级脉冲在大气压下获得
大体积等离子体的放电形式。为了测量自持体放电过程中气体温度的演化，采用光谱拟合的方法，对氮分子第二

正带光谱进行了理论分析。并对两套横向激励大气压（ＴＥＡ）气体激光器放电系统（准分子放电腔快放电系统，
ＴＥＡＣＯ２激光器放电腔慢放电系统）的等离子体时域分辨分子光谱进行了测量，并拟合了气体转动温度，取得了两
种不同放电结构放电过程中气体温度演化的数据。结果表明，准分子放电腔快放电过程中总的能量注入密度为

１３×１０５Ｊ／ｍ３时，温度升高９２Ｋ，ＴＥＡＣＯ２激光器放电腔慢放电过程中总的能量注入密度为７×１０
４Ｊ／ｍ３时，温度升

高约５０Ｋ，两套系统温度升高比对应于总的注入能量密度比。这一结果对研究自持体放电机理提高放电稳定性是
有帮助的。

关键词：光谱学；自持体放电；分子光谱；等离子发射光谱；气体温度
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　　作者简介：杨晨光（１９８６），男，博士研究生，主要研究
方向为气体激光器与放电等离子体。
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引　言

自持体放电又称脉冲辉光放电、大气压脉冲放

电，广泛地应用于横向激励大气压（ｔｒａｎｓｖｅｒｓｅｌｙｅｘ
ｃｉｔｅｄａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ，ＴＥＡ）ＣＯ２激光器、准分子激光器
的抽运、等离子体离子注入等领域［１２］。在自持体放

电等离子体研究中，除了电子密度、电子温度、离子

能量之外，中性气体温度也是一个非常重要的参

量［３４］。特别是在高重频气体激光器的研究中，气体

温度对于放电稳定性、辉光弧光转化、激光输出功
率、激光光束质量都有重要的影响［１］。另外，在等

离子体增强化学气相沉积、等离子刻蚀等应用中，中

性气体温度也是重要的参量［５７］。

由于Ｎ２与重粒子间的转动平动能量交换比它
与电子间的交换快，所以它的转动分布能很快与中

性气体达到热平衡。因此，测量Ｎ２的分子光谱带系
的转动温度是测量等离子中性气体温度的一个便捷

的方式。即便是不包含Ｎ２的等离子，也可以通过加
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第３７卷　第５期 杨晨光　自持体放电的发射光谱研究 　

入微量Ｎ２的方法对等离子体温度进行测量。由于
它的简单性与高度敏感性，发射光谱法（ｏｐｔｉｃａｌｅ
ｍｉｓｓｉｏｎｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙ，ＯＥＳ）是最为通用的测量方式。
通常Ｎ２

＋第一负带、Ｎ２第二正带以及 Ｎ２第一正带
都可用于测量等离子温度。而在高气压放电等离子

中，第二正带光谱最为常用［８９］。

本文中利用带像增强电荷耦合器（ｉｎｔｅｎｓｉｆｉｅｄ
ｃｈａｒｇｅｃｏｕｐｌｅｄｄｅｖｉｃｅ，ＩＣＣＤ）相机的高分辨光谱仪
观测放电过程中的 Ｎ２第二正带的时间分辨发射光
谱，进而拟合出中性粒子温度随时间的演化。并且

对比了两种不同放电结构的观测结果。

１　谱线结构

Ｎ２第二正带光谱是从 Ｃ
３Πｕ向 Ｂ

３Πｇ跃迁时发

射出的光谱。它是一个三重态的系统，并且随着转

动量子数Ｊ的增加由洪德类型ａ向洪德类型ｂ过渡
（自旋脱耦）。谱线的波数由上下能级的电子项值

Ｅ（最小电子能）、振动项值Ｇ（振动能）、转动项值 Ｆ
（转动能）三部分差之和决定。最小电子能为定值，

振动项值（振动能）计算较为简单：

Ｇ（ν）＝ωｅ（ν＋
１
２）－ωｅｘｅ（ν＋

１
２）

２ （１）

式中，ν为振动量子数，ωｅ与 ωｅｘｅ分别为振动频率
以及它的非谐振子二次项修正。在不考虑 Λ型分
裂的情况下，对任意程度的自旋脱耦转动项值（转

动能）由下式决定［１０］：

Ｆ１（Ｊ）＝Ｂν［Ｊ（Ｊ＋１）－

Ｚ槡 １－２Ｚ２］－Ｄν Ｊ－( )１２
４

（２）

　Ｆ２（Ｊ）＝Ｂν［Ｊ（Ｊ＋１）＋４Ｚ２］－Ｄν（Ｊ＋１／２）
４　（３）

Ｆ３（Ｊ）＝Ｂν［Ｊ（Ｊ＋１）＋

Ｚ槡 １－２Ｚ２］－Ｄν Ｊ＋( )３２
４

（４）

其中，

Ｚ１ ＝Λ
２Ｙ（Ｙ－４）＋３４＋４Ｊ（Ｊ＋１） （５）

Ｚ２ ＝
［Λ２Ｙ（Ｙ－１）－４９－２Ｊ（Ｊ＋１）］

３Ｚ１
（６）

式中，Ｊ和Λ分别为转动量子数与轨道量子数；转动
常数Ｂν，Ｄν以及自旋轨道常数 Ａν与转动常数 Ｂν
的比Ｙ在不同的振动态下都有细微的差别。依据
洪德类型 ａ跃迁定则，同一上能级会存在 Ｐ１１，Ｐ２２，
Ｐ３３，Ｒ１１，Ｒ２２，Ｒ３３６条强支和 Ｑ２２，Ｑ３３两条弱支。如

果依据洪德类型 ｂ，则会出现１９条谱线，而其中的
强支与类型ａ的６条相同。

谱线辐射强度 Ｉｎ′ν′Ｊ′
ｎ″ν″Ｊ″
等于上能级粒子数密度

Ｎｎ′ν′Ｊ′、爱因斯坦跃迁几率 Ａ
ｎ′ν′Ｊ′
ｎ″ν″Ｊ″和单光子能量 ｈｃ／λ

的乘积。ｎ，ν，Ｊ分别为主量子数，振动量子数和转
动量子数，“′”和“″”分别表示上下能级，ｈ表晋朗克
常数，ｃ为光速，λ为光波波长。上能级粒子数密度
为［３］：

Ｎｎ′ν′Ｊ′＝Ｎ
２ΦＪ′（２Ｓ＋１）（２Ｊ′＋１）

ＱｅＱｖＱｒ∑
Ｓ

Σ＝－Ｓ
－ ｈｃ
ｋＢ

( )ＴＡν′[ ]ΛΣ

ｅｘｐ－ ｈｃ
ｋＢ

( )Ｔ［Ｔｅ＋Ｇｖ（ｖ′）＋Ｆｒ（Ｊ′{ }）］ （７）

式中，Ｔｅ，Ｇｖ（ν′），Ｆｒ（Ｊ′），Ｑｅ，Ｑｖ，Ｑｒ分别为电子、振
动、转动的项值与分布函数，Ｎ为上能级总密度，交
替因子ΦＪ′是核自旋量子数Ｉ的函数，氮分子的对称

能级ΦＪ′＝
２
３；反对称能级ΦＪ′＝

１
３。不考虑Λ型分

裂［１１］，每条谱线实际上是对称能级与反对称能级两

个能级的和。２Ｓ＋１为自旋多重态。爱因斯坦跃迁
几率的表达式为［３］：

Ａｎ′ν′Ｊ′ｎ″ν″Ｊ″＝
Ａｎ′ν′ｎ″ν″ＳＪ′Ｊ″

（２－δ０，Λ）（２Ｓ＋１）（２Ｊ′＋１）
（８）

式中，ＳＪ′Ｊ″为线强因子（亨耳伦敦因子）。当 Λ＝０
时，δ０，Λ＝１，其它取０。克罗内克符合线强因子 δ的
计算公式非常复杂，这里就不赘述了，图１中给出了
氮分子第二正带跃迁６条强支的线强因子。

Ｆｉｇ１　ＨｏｎｌＬｏｎｄｏｎｆａｃｔｏｒｓｏｆｓｉｘｓｔｒｏｎｇｂｒａｎｃｈｅｓｏｆｔｈｅｓｅｃｏｎｄｐｏｓｉｔｉｖｅ
Ｎ２ｓｙｓｔｅｍ

带系跃迁几率为［３］：

Ａｎ′ν′ｎ″ν″＝
６４π４

３ｈλ３
ｑν′ν＂ Ｒｅ

２ （９）

式中，ｑν′ν″为弗兰克康登系数，Ｒｅ
２为电子振动跃

迁动量的平方。综合起来，对于某一带系（上下振

动能级相同的跃迁），谱线辐射强度的表达式可以

写成［３］：

３４６
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Ｉｎ′ν′Ｊ′ｎ″ν″Ｊ″＝ｃｏｎｓｔａｎｔ
Ｓ（λ）ΦＪ′ＳＪ′Ｊ″
ｋＢＴλ

４ ×

ｅｘｐ－ ｈｃ
ｋＢ

( )Ｔ［Αν′ΛΣ＋Ｂν′Ｊ′（Ｊ′＋１{ }）］ （１０）

式中，Ｓ（λ）为整个光学系统的响应系数，Ｔ为转动
温度。值得注意的是，这里简化的表达式 Αν′ΛΣ＋
Ｂν′Ｊ′（Ｊ′＋１）代替前式中转动项值（Ｆｒ（Ｊ′）），在计
算强度值时是一个好的近似，而在计算谱线位置时

不适用。

使用ＰｓｅｕｄｏＶｏｉｇｈｔ函数模拟光谱展宽［３］：

ｆ（ｐ，ｗ）＝ｐ槡４ｌｎ２

槡πｗ
ｅｘｐ－４ｌｎ２

ｗ２
（λ－λ０）[ ]２ ＋

（１－ｐ）２
π

ｗ
ｗ２＋４（λ－λ０）

２ （１１）

式中，第１项为高斯展宽函数，第２项为洛伦兹展宽
函数，ｐ与１－ｐ分别为两种展宽的线形比，ｗ为半峰
全宽，λ０ 为中心谱线位置。图 ２ａ中给出室温
（３００Ｋ）下，ｐ＝０５，ｗ＝００２ｎｍ时，０能级到２能级
跃迁的光谱带系的拟合光谱；图２ｂ中给出了６条强
支转动量子数从１到４０每条谱线的位置与强度。

Ｆｉｇ２　ａ—ｔｈｅｆｉｔｔｅｄｓｅｃｏｎｄｐｏｓｉｔｉｖｅ０～２ｂａｎｄＮ２ｓｐｅｃｔｒｕｍ　ｂ—ｔｈｅ
ｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｄｉａｇｒａｍｏｆｅｘｔｅｎｓｉｏｎｃｅｎｔｅｒ

２　实验与模拟方法

如图３所示，本文中使用光栅光谱仪（ＰＩ７５０）
搭配ＩＣＣＤ相机（ＰＩＭＡＸ１３００）测量了实验自制的
两种放电装置（准分子放电腔快放电，ＴＥＡＣＯ２放
电腔慢放电）的时间分辨氮分子第二正带分子光

谱，并且同时使用高压探头在示波器上记录放电电

压波形。准分子放电腔快放电在２６×１０４Ｐａ氩气

　　

Ｆｉｇ３　Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆｓｐｅｃｔｒｕｍａｎｄｄｉｓｃｈａｒｇｅｗａｖｅｆｏｒｍ

中进行，放电电压为７００Ｖ；ＴＥＡＣＯ２放电腔慢放电
在２０×１０４ＰａＣＯ２激光器工作气体中进行，放电电
压为２６ｋＶ。通过充电电压与储能电容计算，准分子
快放电单次注入能量为２４Ｊ，ＴＥＡＣＯ２慢放电单次
注入能量为８４５Ｊ。通过等离子体辉光成像观测的
方式得到了放电截面的尺寸，结合电极长度，得到两

者的放电体积：准分子快放电 １５ｍｍ×２ｍｍ×

６００ｍｍ，ＣＯ２慢放电５０ｍｍ×３０ｍｍ×８００ｍｍ。
由于ＴＥＡ气体激光器特有的横向大体积放电

抽运方式以及复杂的气体循环冷却系统，气体放电

的发光只能通过输出窗收集。本文中利用 ＺＥＭＡＸ
光学设计软件设计了一个双透镜光束收集系统。该

双透镜光束收集系统相对于单透镜收集光强提高了

３倍，相对于直接用光纤接收光强提高了１５倍。
实验中测量的光谱首先通过光谱仪响应校准，

再输入自主编写的温度拟合软件中，拟合出转动温

度，计算出相应的波长漂移、拟合方差。本文中未使

用原子灯标定的方法事先确定拟合时使用的线形比

ｐ与半峰全宽ｗ，而是设定一个合理的参量范围，以
方差最小为原则得到拟合的参量值，并返回拟合的

方差χ２与波长漂移Δλ。

３　实验结果与讨论

３１　准分子放电腔实验
首先测量了实验室自制的准分子放电腔中纯

氩气的放电实验。如图 ４所示，整个放电主脉冲
下降沿持续时间约为５５ｎｓ（８７４ｎｓ至９２９ｎｓ），而可
探测的发光时间约为 ３０ｎｓ（从 ８７０ｎｓ到 ９００ｎｓ）。
由于 ＩＣＣＤ相机最短曝光时间为８ｎｓ，这里设定的
曝光时间为 １０ｎｓ，依次采集了 ３帧光谱。图 ５中
给出了经过光谱仪响应校准后归一化的实验光谱

与拟合光谱曲线。由于不同振动带跃迁的辐射强

４４６
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第３７卷　第５期 杨晨光　自持体放电的发射光谱研究 　

　　

Ｆｉｇ４　Ｆａｓｔｄｉｓｃｈａｒｇｅｐｕｌｓｅｗａｖｅｆｏｒｍｏｆｅｘｃｉｍｅｒｌａｓｅｒ

Ｆｉｇ５　Ｎ２ｓｐｅｃｔｒａｏｆｓｅｃｏｎｄｐｏｓｉｔｉｖｅ０～３ｂａｎｄａｔ８７５ｎｓ

度不同，造成不同带系的拟合方差也不同，这里选取

了拟合方差最小的０能级到３能级振动带跃迁拟合
温度结果，如表１所示。可以看出，随着放电的发展
短时间内气体温度迅速上升了９２Ｋ。正是由于气体
放电过程中温度的迅速上升，造成了放电后的激波

发展。

Ｔａｂｌｅ１　Ｇａｓｒｏｔａｔｉｏｎａｌｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓｉｎｔｈｅｍａｉｎｐｕｌｓｅｏｆｅｘｃｉｍｅｒｌａｓｅｒ

ｆａｓｔｄｉｓｃｈａｒｇｅ

ｄｅｌａｙｔｉｍｅ／ｎｓ ８７５ ８８５ ８９５

ｒｏｔａｔｉｏｎａｌｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ／Ｋ ３９８ ４４４ ４９０

３２　ＴＥＡＣＯ２激光器放电腔实验

与准分子快放电不同，如图６所示，实验室自制
的ＴＥＡＣＯ２激光器放电主脉冲持续时间更长，下降
沿约１１０ｎｓ，而且二次脉冲更加明显。从发光强度
也可以看出，准分子快放电二次脉冲光谱无法分辨，

而ＴＥＡＣＯ２激光器慢放电二次发光则不同。

Ｆｉｇ６　ＰｕｌｓｅｗａｖｅｆｏｒｍｏｆＴＥＡＣＯ２ｌａｓｅｒｓｌｏｗｄｉｓｃｈａｒｇｅ

同样拟合后选取了方差最小的０～３振动带的

拟合转动温度。从图７中可以看出，在主脉冲过程
中，气体温度有所上升（约５０Ｋ）小于快放电过程中
温度的升高。在二次放电过程中，气体温度下降明

显。由于二次放电发光远小于主脉冲，所以采集曝

光时间扩大到５０ｎｓ。

Ｆｉｇ７　ＧａｓｒｏｔａｔｉｏｎａｌｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｏｆＴＥＡＣＯ２ｌａｓｅｒｓｌｏｗｄｉｓｃｈａｒｇｅ

由发电参量推算出两种放电方式单位体积注入

能量密度分别为：准分子快放电时为 １３×１０５Ｊ／
ｍ３；ＴＥＡＣＯ２慢放电时为７×１０

４Ｊ／ｍ３。虽然放电注
入能量只有一部分转移为中性气体温度升高，但放

电注入能量与气体温度升高有粗略的正比对应关

系。并且由此可以看出，即使是 ＴＥＡＣＯ２慢放电，
在１００ｎｓ的放电过程中，等离子体中心区域的中性
气体与周围环境的热量交换过程也是可以忽略不计

的，对于中心气体温度的升高没有产生明显的影响。

而在主脉冲后期，气体自身膨胀、边界产生向上下游

的激波以及其它热量交换过程使得中心区域温度降

低明显。

４　结　论

详述了利用氮分子的第二正带光谱拟合出转动

温度，进而得到等离子体中性气体温度的拟合方法；

对实验室自制的两套ＴＥＡ气体激光器放电系统（准
分子放电腔快放电、ＴＥＡＣＯ２激光器放电腔慢放
电）放电等离子的时域分辨分子光谱进行测量并拟

合出放电过程中气体温度的变化。准分子放电腔快

放电过程中总的能量注入密度为１３×１０５Ｊ／ｍ３时，
温度升高９２Ｋ，ＴＥＡＣＯ２激光器放电腔慢放电过程
中总的能量注入密度为７×１０４Ｊ／ｍ３时，温度升高约
５０Ｋ，两套系统温度升高比对应于总的注入能量密
度比。对于亚微秒脉冲，放电主脉冲的注入能量决

定着放电过程中的气体温度升高，而脉冲下降沿持

续时间的影响不大。在主脉冲后期，气体自身膨胀

以及激波等热交换过程明显，使得气体温度下降

明显。

５４６
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