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摘要：利用双脉冲激光等离子体光谱技术测量了激光作用于高纯度硫靶产生的１６～２４ｎｍ波段的发射光谱，分析发现
谱线主要来自Ｓｑ＋（ｑ＝７，８，９，１０）离子的２ｓ—２ｐ跃迁．基于稳态碰撞辐射模型和激发态离子数布局满足归一化玻尔兹
曼分布的假设，计算了不同离化态硫离子在不同等离子体温度和电子密度下的布居数，在不同电子温度下模拟了等离
子体光谱，并通过与实验光谱比较确定了等离子体参数．
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　　硫元素广泛存在于大气、矿物和天体中，在天

体中硫的 含 量 尤 为 丰 富［１］．许 多 研 究 表 明，星 体

和行星体的 光 谱 中 都 存 在 不 同 电 离 度 的 硫 离 子 光

谱［２，３］．如木星中最大的 卫 星 木 卫 一，其 主 要 由 硫

和氧以及硫和氧的化合物组成．在火山等离子体环

中存在大量的硫离子、氧离子和氧化硫粒子，这些

粒子和周围的电子碰撞时会发出ＥＵＶ波段的光辐

射［４］．因此，对于 天 体 等 离 子 体 状 态 的 诊 断 需 要

大量的硫原子和高电荷态离子的光谱数据．
早期有关硫离子的光谱数据主要来源于束箔光

谱 技 术．Ｃｈｒｉｓｔｅｒ和 Ｌａｒｓ通 过 束 箔 光 谱 技 术 对

６９～９６ｎｍ波段内的Ｓ８＋ 离 子 的 光 谱 进 行 了 标 定，
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并对２ｐ３３ｌ（ｌ＝ｓ，ｐ，ｄ）组态能级之 间 的 跃 迁 谱 线 进

行了标记［５］；Ｐｅｇｇ等对Ｓ１０＋－Ｓ１２＋ 离子ｎ＝２组态

能级之间的电偶极跃迁的辐射寿命和跃迁几率进行

了测量［６］；Ｔｒａｂｅｒｔ和Ｄｕ等也先后利用束 箔 光 谱

技术对Ｓ１２＋ 离子ｎ＝２组态能级之间的电偶极跃迁

能级寿 命 进 行 了 实 验 测 量［７，８］．Ｙａｎｇ等 对４０ｎｍ
以下硫离子 束 箔 光 谱 进 行 了 测 量 并 进 行 了 谱 线 识

别；随后又测量了波长范围在１７～５０ｎｍ的Ｓ８＋—

Ｓ１２＋离子 的 束 箔 光 谱，确 定 了 来 自 上 述 硫 离 子 的

５４条２ｓ—２ｐ跃迁谱线［９－１３］．
另外，也有少量采用激光等离子体光谱方法研

究高电荷态硫离子的工作．Ｆａｗｃｅｔｔ等观测了波长

在２．２～７．３ｎｍ内 的Ｓ６＋ －Ｓ１３＋ 的 光 谱［１４］，Ｒｏｊａｓ
等 利 用 激 光 作 用 于 ＺｎＳ 靶 材 上 研 究 了 组 态

３ｓ２３ｐ２４ｐ产生的１０３条光谱线［１５］．
本文利用双脉冲激光等离子体光谱技术研究了

硫的１６～２４ｎｍ波段的光谱，通过与ＮＩＳＴ［１６］相关

数据比较分析，发现实验谱线主要来自于Ｓｑ＋（ｑ＝
７，８，９，１０）的２ｓ—２ｐ的跃迁，并基于稳态碰撞辐射

模型［１７］和激发 态 离 子 数 布 局 满 足 归 一 化 玻 尔 兹 曼

分布的假设，对实验光谱进行了计算模拟，确定了

等离子体参数．

１　实验方法

所采用的双脉冲激光等离子体光谱测量装置如

图１所示．

图１　激光等离子体光谱实验装置

Ｆｉｇ　１ Ｓｃｈｅｍａｔｉｃ　ｏｆ　ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔ　ｓｅｔｕｐ　ｕｓｅｄ　ｉｎ　ｔｈｅ　ｌａｓｅｒ

ｐｒｏｄｕｃｅｄ　ｐｌａｓｍａ　ｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｉｃ　ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔ

利用两 台 Ｎｄ∶ＹＡＧ脉 冲 激 光 器（ＤＣＲ－３Ｇ和

ＰＲＯ　３５０）发出 的 激 光 脉 冲（波 长１　０６４ｎｍ，脉 宽

１０ｎｓ）经４０ｃｍ的石英透 镜 聚 焦，之 后 作 用 于 高 纯

度的硫靶上产生等离子体．为了确保两束激光并束

后的焦点位 于 靶 表 面 的 同 一 位 置，利 用 Ｈｅ－Ｎｅ激

光器进行光路准直调节．硫样品靶放置于真空度为

３．４×１０－４Ｐａ的真空靶室中且被固定在一个四维移

动平台上．为了避免激光在靶表面同一位置的重复

烧蚀而影 响 实 验 的 稳 定 性，通 过 移 动 平 台 控 制 箱

（ＭＣ６００）进 行 四 维 移 动 控 制，使 得 每 次 烧 蚀 位 置

都是新的．激光烧蚀产生的等离子体光信号是利用

掠入射型极真空紫外光谱仪（Ｍｃｐｈｅｒｓｏｎ２４８／３１０Ｇ）
进行测量，谱仪中的真空度为５．２×１０－４　Ｐａ．

在实验测量过程中，初始触发信号、激光脉冲

信号、谱仪探测器触发信号以及样品靶移动平台的

同 步 调 节 至 关 重 要．因 此，脉 冲 函 数 发 生 器

（８１１６Ａ）被作为手动信号触发源，数字脉冲延迟产

生器（ＤＧ６４５）被用于进行两束激光脉冲间以及激光

脉冲与谱仪ＣＣＤ探测器间的时序控制，而另外 一

台四 通 道 数 字 脉 冲 延 迟 产 生 器（ＤＧ５３５）被 用 于

８１１６Ａ，ＤＧ６４５以 及 ＭＣ６００信 号 间 的 同 步 触 发．
另外，示波 器（Ｔｅｋ３０５２Ｃ）被 用 于 系 统 中 各 路 信 号

的精确调节，激光能量计（ＮｏｖａⅡ）被用于两束激

光脉冲能量的实时监测．
实验中所 用 硫 靶 是 由 纯 度 为９９．９９９％的 硫 颗

粒（Ｈ１２０９２０－０１０１Ｚ）经充分研磨、压制而成的圆柱

状靶片，其厚度为０．５ｃｍ，直径为３ｃｍ．实验测

量时光谱 仪 光 栅 为６００ｇｒｏｏｖｅｓ／ｍｍ，入 射 狭 缝 宽

度为１５μｍ，有效分辨率为０．０７ｎｍ．为了获得高

的信 号 强 度 和 信 背 比，谱 仪 探 测 延 迟 时 间 设 为

５００ｎｓ，门宽设为１００ｎｓ．

２　稳态碰撞辐射模型

碰撞辐射模型是一种描述等离子体中电荷态分

布的模型［１４］．在 等 离 子 体 内 部，各 种 电 离 与 复 合

过程决定着电荷态的分布．当电离速率大于复合速

率时，束缚电子就会被逐渐剥离，离化度变高；反

之，电离速率小于复合速率时，离化度降低．在分

析激光等离子体中的电荷态分布时，若仅关心电离

和复合过程达到平衡时的等离子体状态，其关系由

下式给出［１４］

ｎｚ＋１
ｎｚ ＝ Ｓ（ｚ，Ｔｅ）

αｒ（ｚ＋１，Ｔｅ）＋ｎｅα３ｂ（ｚ＋１，Ｔｅ）
，

（１）

其中，ｚ为离化度；Ｔｅ 为电子温度；Ｓ，αｚ 和α３ｂ分

别为碰撞电离、辐射复合、三体复合的速率系数，

１３
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表达式分别为

Ｓ＝ ９×１０
－６ξｚ（Ｔｅ／ｚ）

１／２

３／２ｚ （４．８８＋Ｔｅ／ｚ）
ｅｘｐ（－ｚ／Ｔｅ），

αｒ＝５．２×１０－１４（ｚ／Ｔｅ）１／２ｚ·

［　　 ０．４２９＋１２ｌｇ
（ｚ／Ｔｅ）＋

　　０．４６９（ｚ／Ｔｅ）１／ ］２ ，
α３ｂ＝２．９７×１０－２７ξν／Ｔｅ

２
ｚ（４．８８＋Ｔｅ／ξｚ）ｓ－

１，
其中，ｚ 为电离势；ξｚ 为最外壳层的电子数目．

３　结果与讨论

３．１　实验光谱及辨认

图２给出了光谱范围为１６～２４ｎｍ的硫等离子

体光谱，其中无阴影的是原实验光谱图，有阴影的

是扣除背景后的光谱图．

图２　激光产生的硫等离子体发射光谱

Ｆｉｇ　２ Ｅｍｉｓｓｉｏｎ　ｓｐｅｃｔｒｕｍ　ｏｆ　ｌａｓｅｒ－ｐｒｏｄｕｃｅｄ　Ｓ　ｐｌａｓｍａ

为了确定图２中谱线的来源，首先利用Ｇａｕｓｓ
线型函数对光谱谱峰进行了轮廓分析，并进一步借

助于ＮＩＳＴ［１６］数据库中的硫离子相关波长和能级数

据，进行了细致的比对分析．最后共确定出２７条

硫离子谱线，详细参数列于表１．

表１　Ｓｑ＋ 离子（ｑ＝７，８，９，１０）的跃迁波长、能级和跃迁几率

Ｔａｂ　１ Ｔｒａｎｓｉｔｉｏｎ　ｗａｖｅｌｅｎｇｔｈ，ｅｎｅｒｇｙ　ｌｅｖｅｌｓ　ａｎｄ　ｔｒａｎｓｉｔｉｏｎ　ｐｒｏｂａｂｉｌｉｔｉｅｓ　ｆｏｒ　Ｓｑ＋ｉｏｎｓ（ｑ＝７，８，９，１０）

Ｉｎｄｅｘ
Ｗａｖｅｌｅｎｇｔｈ／ｎｍ

λｏｂｓ λＮＩＳＴ
Ｉｏｎ

Ｔｒａｎｓｉｔｉｏｎｓ

Ｃｏｎｆｉｇｕｒａｔｉｏｎ　 Ｔｅｒｍ　 Ｊ—Ｊ　 Ｅｎｅｒｇｙ　Ｌｅｖｅｌ／ｃｍ－１　 Ａｋｉ／（×１０９ｓ－１）

１　 １７．７５　 １７．７５５　１ Ｓ９＋ ２ｓ２２ｐ３—２ｓ２ｐ４　 ２　Ｄ—２Ｐ　 ３／２—１／２　 ８２　４４２．３～６４５　６６０　 ３３．８０
２　 １７．９１　 １７．９２８　２ Ｓ８＋ ２ｓ２２ｐ４—２ｓ２ｐ５　 １　Ｄ—１Ｐ 　２—１　 ５８　２９３．９～６１６　０７３　 ５６．７０

３　 １８．０６ １８．０３５　７
１８．０７３　３

Ｓ９＋

Ｓ９＋
２ｓ２２ｐ３—２ｓ２ｐ４

２ｓ２２ｐ３—２ｓ２ｐ４
２　Ｄ—２Ｐ
２　Ｄ—２Ｐ

３／２—３／２
５／２—３／２

８２　４４２．３～６３６　８９８
８３　５９４．９～６３６　８９８

６．３３
３８．３０

４　 １９．０２　 １９．０３６　０ Ｓ１０＋ ２ｓ２２ｐ２—２ｓ２ｐ３　 １　Ｄ—１Ｐ 　２—１　 ６７　１４６．３～５９２　４８０　 ２８．００
５　 １９．１５　 １９．１２７　０ Ｓ１０＋ ２ｓ２２ｐ２—２ｓ２ｐ３　 ３Ｐ—３Ｓ 　２—１　 １２　３８８．１～５３５　２２０　 ２５．３０
６　 １９．３７　 １９．３４７　７ Ｓ９＋ ２ｓ２２ｐ３—２ｓ２ｐ４　 ２Ｐ—２Ｐ　 ３／２—１／２　 １２８　８０４．０～６４５　６６０　 １４．８０
７　 １９．６１　 １９．６１０　８ Ｓ９＋ ２ｓ２２ｐ３—２ｓ２ｐ４　 ２Ｐ—２Ｐ　 １／２—３／２　 １２６　９７５．０～６３６　８９８　 ２．２７
７　 １９．７０　 １９．６８１　４ Ｓ９＋ ２ｓ２２ｐ３—２ｓ２ｐ４　 ２Ｐ—２Ｐ　 ３／２—３／２　 １２８　８０４．０～６３６　８９８　 ７．６４
８　 １９．８５　 １９．８５５　３ Ｓ７＋ ２ｓ２２ｐ５—２ｓ２ｐ６　 ２Ｐ—２Ｓ　 ３／２—１／２　 ０．０～５０３　６４４　 ２４．６０

９　 ２０．２６ ２０．２６１　０
２０．２６８　６

Ｓ７＋

Ｓ８＋
２ｓ２２ｐ５—２ｓ２ｐ６

２ｓ２２ｐ４—２ｓ２ｐ５
２Ｐ—２Ｓ
１Ｓ—１Ｐ

１／２—１／２
　０—１

１０　０８５．０～５０３　６４４
１２２　７００．０～６１６　０７３

１１．５０
３．９１

１０　 ２０．７５ ２０．７５５　１
２０．７６２　０

Ｓ９＋

Ｓ９＋
２ｓ２２ｐ３—２ｓ２ｐ４

２ｓ２ｐ４ —２ｐ５
２Ｐ—２Ｓ
２　Ｄ—２Ｐ

１／２—１／２
３／２—１／２

１２６　９７５．０～６０８　７８４
５２０　７２３．０～１　００２　３７２

１０．８０
１９．４０

１１　 ２０．８２　 ２０．８３４　２ Ｓ９＋ ２ｓ２２ｐ３—２ｓ２ｐ４　 ２Ｐ—２Ｓ　 ３／２—１／２　 １２８　８０４．０～６０８　７８４　 １２．００

１２　 ２１．２５ ２１．２５３　０
２１．２５９　２

Ｓ９＋

Ｓ９＋
２ｓ２ｐ４ —２ｐ５

２ｓ２ｐ４ —２ｐ５
２　Ｄ—２Ｐ
２　Ｄ—２Ｐ

３／２—３／２
５／２—３／２

５２０　７２３．０～９９１　２４９
５２０　８６４．０～９９１　２４９

２．５９
１７．４０

１３　 ２１．６０　 ２１．５９７　０ Ｓ１０＋ ２ｓ２２ｐ２—２ｓ２ｐ３　 １　Ｄ—１　Ｄ 　２—２　 ６７　１４６．３～５３０　１７７　 ２２．００
１４　 ２２．１３　 ２２．１２４　１ Ｓ８＋ ２ｓ２２ｐ４—２ｓ２ｐ５　 ３Ｐ—３Ｐ 　２—１　 ０．０～４５１　９９５　 ７．３０
１５　 ２２．３３　 ２２．３２６　２ Ｓ８＋ ２ｓ２２ｐ４—２ｓ２ｐ５　 ３Ｐ—３Ｐ 　１—０　 ７　９８５．０～４５５　８９０　 １７．００

１６　 ２２．４７ ２２．４７２　６
２２．５２２　０

Ｓ８＋

Ｓ８＋
２ｓ２２ｐ４—２ｓ２ｐ５

２ｓ２２ｐ４—２ｓ２ｐ５
３Ｐ—３Ｐ
３Ｐ—３Ｐ

　２—２
　１—１

０．０～４４４　９８７
７　９８５．０～４５１　９９５

１２．４０
４．１２

１７　 ２２．６６　 ２２．６５７　９ Ｓ８＋ ２ｓ２２ｐ４—２ｓ２ｐ５　 ３Ｐ—３Ｐ 　０—１　 １０　６４８．０～４５１　９９５　 ５．３７
１８　 ２２．８２　 ２２．８１６　４ Ｓ９＋ ２ｓ２２ｐ３—２ｓ２ｐ４　 ２　Ｄ—２　Ｄ　 ３／２—３／２　 ８２　４４２．３～５２０　７２３　 １１．６０

１９　 ２２．８８ ２２．８６９　２
２２．８８３　２

Ｓ９＋

Ｓ８＋
２ｓ２２ｐ３—２ｓ２ｐ４

２ｓ２２ｐ４—２ｓ２ｐ５
２　Ｄ—２　Ｄ
３Ｐ—３Ｐ ５／２—５／２ ８３　５９４．９～５２０　８６４

７　９８５．０～４４４　９８７
１１．００
３．９２

２０　 ２３．６６　 ２３．６３２　５ Ｓ８＋ ２ｓ２ｐ５—２ｐ６　 １Ｐ—１Ｓ 　１—０　 ６１６　０７３．０～１　０３９　２１９　 ４８．２０
　　Ｎｏｔｅ：λｏｂｓ—ｔｈｅ　ｏｂｓｅｒｖｅｄ　ｗａｖｅｌｅｎｇｔｈ；λＮＩＳＴ—ｔｈｅ　ｃａｌｃｕｌａｔｅｄ　ｗａｖｅｌｅｎｇｔｈ　ｉｎ　ＮＩＳＴ［１６］；Ａｋｉ—ｔｈｅ　ｔｒａｎｓｉｔｉｏｎ　ｐｒｏｂａｂｉｌｉｔｉｅｓ　ｉｎ

ＮＩＳＴ［１６］．

２３
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３．２　等离子体参数确定和光谱模拟

为了对实验光谱进行准确的分析，首先需要确

定电子温 度 和 电 子 密 度．基 于 稳 态 的 碰 撞 辐 射 模

型［１７］，首先计算 了 不 同 电 子 密 度 下 硫 离 子 丰 度 随

温度的变化．图３给出了不同电子密度条件下归一

化的硫离 子 丰 度 随 电 子 温 度 的 演 化 曲 线．可 以 看

出，在实验光谱 中 的Ｓｑ＋（ｑ＝７，８，９，１０）离 子 出 现

的电子温度 范 围 约 在４０～１００ｅＶ．随 着 电 子 密 度

的增大，电荷态较高的硫离子向电子温度较高的区

域移动，而 平 均 电 荷 态 随 着 电 子 温 度 的 升 高 而 升

高．
基于激发态离子数布局满足归一化玻尔兹曼分

布的假设，借助于ＮＩＳＴ［１６］数据库中的Ｓｑ＋（ｑ＝７，

８，９，１０）离子的波长、能级、跃迁几率等理论数据，

并结合图３中离子丰度值，利用高斯线型函数对计

算结果进行了卷积，在等离子体电子温度分别为

图３　不同电子密度下的Ｓ离子丰度和平均电荷数

随温度的变化关系

Ｆｉｇ　３ Ｓｉｏｎ　ｓｔａｇｅ　ｐｏｐｕｌａｔｉｏｎ　ａｎｄ　ａｖｅｒａｇｅ　ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ

ａｓ　ａ　ｆｕｎｃｔｉｏｎ　ｏｆ　ｅｌｅｃｔｒｏｎ　ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ

ｉｎ　ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ　ｅｌｅｃｔｒｏｎ　ｄｅｎｓｉｔｙ

图４　理论模拟光谱与实验光谱的比较

Ｆｉｇ　４ Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎ　ｂｅｔｗｅｅｎ　ｓｉｍｕｌａｔｅｄ　ｓｐｅｃｔｒｕｍ

ａｎｄ　ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌ　ｓｐｅｃｔｒｕｍ

５７，６１和６５ｅＶ，电子密度分别为１×１０２０，１×１０２１，

５×１０２１和１×１０２２　ｃｍ－３时分别模拟了实验光谱．通

过与实验 光 谱 进 行 对 比，最 后 发 现 在 电 子 温 度 为

６１ｅＶ和电子密度为５×１０２１　ｃｍ－３时，获得的模拟

光谱与实验 光 谱 最 匹 配，结 果 见 图４所 示．图４ａ
为扣除背景后的实验光谱图，图４ｂ为等离子体在

电子温度为６１ｅＶ，电子密度为５×１０２１　ｃｍ－３时计

算所得的理论模拟光谱．据此，可以确定实验条件

下的 等 离 子 体 参 数，即 等 离 子 体 的 电 子 温 度 为

６１ｅＶ，电子密度为５×１０２１　ｃｍ－３．

４　结论

利用双脉冲等离子体光谱技术测量了ＥＵＶ波

段的高离化态硫离子１６～２４ｎｍ波段的发射光谱，

利用ＮＩＳＴ数据对谱线进行了标识，最后确定谱线

主要来 源 于Ｓｑ＋（ｑ＝７，８，９，１０）离 子 的２ｓ—２ｐ跃

迁．利用稳态辐射模型和激发态粒子数布局满足归

一化玻尔兹曼分布的假设，对实验所得光谱进行了

计算模拟．通过分析比较最后得出等离子体的电子

温度为６１ｅＶ，电子密度为５×１０２１　ｃｍ－３．
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