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摘要    改进了单气泡声致发光均匀模型, 新模型包含了热扩散、水蒸气扩散和化学反

应用来描述气泡动力学, 而电子-原子轫致辐射, 电子-离子轫致辐射和复合辐射, 电子对

原子或分子的附着辐射以及OH基和Na原子的线谱辐射过程用来计算光发射. 利用该模

型计算光脉冲宽度、 单次发光光子数、 连续光谱和线状光谱以及化学反应气体产物, 并
且尝试与所有可利用的实验数据做比较. 对于氩或氙气泡的许多情形, 我们的计算与观

察结果符合得很好, 但气泡单次发光光子数与实验数据无法符合. 我们还发现对于氦气

泡, 计算的光子数总是太少, 无法解释观察到的结果. 
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水中一个陷在超声驻波速度节点的气泡可以膨

胀和收缩, 在合适的条件下发光, 这就是单气泡声致

发光[1,2]. 在一个声波周期发光一次, 闪光严格同步. 
根据气泡内气体种类的不同[3], 声致发光的典型脉冲

宽度通常在 50 ~300 ps. 尽管有大量关于脉冲宽度和

发光强度的实验数据, 但没有得到很好的解释, 直到

一个简单模型揭示出光发射贡献主要来自于轫致辐

射和复合辐射[4]. 这个简单模型在某种程度上很好地

定量解释了氩气和氙气单气泡声致发光数据. 另一

方面, 这个简单模型由于遗漏了水蒸气效应而引起

了很大的争议. 水蒸气效应戏剧性地降低气泡内的

最高温度, 得到了实验[5]和理论计算[6~8]的确认, 证
明是非常重要的, 在单气泡声致发光过程中不能忽

略. 通常, 如果计算中包含了水蒸气效应, 单纯用轫

致辐射和复合辐射不能产生足够多的光子, 不像实

验观察到的那样多[9~12]. 
单气泡声致发光的机理研究怎么会出现如此混

乱的状况呢? 除了问题本身的复杂性, 可能与不同

的研究者参照不同的实验数据有关. 简单模型引用

的实验数据是脉冲宽度即半高宽相对发光强度和氩

气泡脉冲半高宽相对声致发光波长. 这个模型遗漏

水蒸气效应以后的计算结果再现大部分测量数据 . 
而其他批评简单模型的研究者经常引用声致发光光

子数[9~12]. 在这个意义上, 我们可以认为与脉冲半高

宽相关的实验数据和观察到的声致发光光子数表现

不同的单气泡声致发光特性. 当然还有其他观测值, 
如单气泡声致发光脉冲形状和辐射功率光谱, 这些

在研究发光机理时也是很重要的. 通过考虑水蒸气

效应改进这个简单模型, 尝试数值计算不仅解释那

些与脉冲半高宽相关的实验数据, 还有那些声致发

光光子数、连续光谱和线状光谱, 这也许是有趣的.  
像OH基的 310 nm谱线和 589 nm附近的钠线过

去经常是在多气泡声致发光中明显可见, 但不出现

在单气泡声致发光光谱中[13], 这曾被认为是单气泡

和多气泡发光的典型区别. 但是在新近的实验中, 在
暗的单气泡声致发光观察到这两个谱线 [14,15], 这个
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结果建议无论单气泡还是多气泡声致发光都归于相

同的发光机理, 唯一的不同是温度, 出现线谱意味着

较低温度[16]. 在本模型, 我们考虑碰撞引起的线谱展

宽, 对于不同驱动声压尝试计算 310 nm附近OH基的

谱线, 对于不同浓度的NaCl 溶液计算 589 nm附近钠

线.  

1  计算模型 
我们应用化简的气泡动力学模型, 类似于文献

[17]提出的模型, 假设气泡内压强、温度和气体密度

是均匀的, 而水的相变, 即气泡内水蒸气可以在界面

凝聚, 水可以在界面蒸发进入气泡内部, 以及气泡内

气体与周围液体之间的热交换、化学反应和电离过程

都考虑在内. 尽管均匀模型能节省许多计算时间, 但
它是粗略的简化. 我们选取这个近似的一个原因是, 
要完成对大量实验数据的计算, 这个近似方法可能

是唯一现实的途径. 另一个原因是为了与采用同样

近似的简单模型的计算结果比较. 
气泡壁的运动由RP方程[18]或稍微改进的RP方程

支配. 不同的方程使气泡运动稍微不同, 但导致气泡

动力学结果产生相对较大的差异[19]. 哪个气泡运动

方程形式可能是最合适的候选是一个未解决课题 . 
在这里我们规避这个讨论, 选取最简单形式的RP方
程用于本模型, 这个方程是 
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这里 pg, Pa 和 P0 分别是气泡内气体压强、外声压和环

境压强, σ, μ, cl 和ρ l 分别是表面张力系数、黏滞系数、

声速和周围液体密度, R 是气泡半径. 
关于气泡内气体热力学, 热和质量通过界面的

扩散, 利用文献[17]所列的公式, 改进了在界面热扩

散和质量扩散的特征长度. 原来这两个特征长度由

下式估算: 
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其中χ 表示热扩散性, D 是有效二组分扩散常数, 而
特征时间τ 设定为  它更像是与气泡运动有关的

时间参数, 而不是与扩散相关. 通常, 热扩散和质量

扩散依赖于分子运动, 所以更合理的选择是设定这

个特征时间τ 为  其中 是分子平均热运动速

度, 而 仅仅是为了调整这个值不要过大. 
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其中 k 是 Boltzmann 常数, m12 是水分子和惰性气体分

子约化质量, T 是气泡内部温度.  
当气泡进入剧烈的压缩相时, 气泡内水蒸气将

分解. 有许多化学反应可能与这个分解有关, 但为了

简便, 这里只考虑 4 个主要过程:  
  (4) OH,Q+ ↔

  (5) Q+ ↔

  (6) OQ+ ↔

  (7) HQ+ ↔

其中Q表示反应热. 本文计算应用质量作用定律[20]. 
对于每个反应 A + Q ↔ B + C, 如下公式成立: 

 B C ,
A

n n
n

K =  (8) 

其中ni表示第i组分粒子数密度, K是平衡常数可以利

用标准热化学方法计算[20,21]. 对于高密度气体, 改进

的平衡常数可以写成  

 1 e
−⎛ ⎞
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,
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m
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V
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其中 N 是气泡内总粒子数, V 是气泡体积, b 是 van der 
Waals 排斥体积 . 更详细的描述可以在文献[22]中  
找到.  

气泡加热到高温, 气泡内气体可能部分的电离, 
并且突发闪光. 电离的电子是主角. 像简单模型[4]一

样, 本文的计算中包含了电子-离子轫致辐射和复合

辐射及电子-原子轫致辐射. 此外, 电子对一些化学

反应产物的附着辐射, 如O或H原子和O2 或OH分子, 
也对光发射有贡献 [21,23], 这可以认为是水蒸气效应

的一部分. 电子-离子轫致辐射和复合辐射公式引自

文献[4], 电子-原子轫致辐射和附着辐射公式引自文

献[21,23]. 

对于单气泡声致发光线状光谱, OH基的 2A +Σ  

电子态跃迁可能是有趣的. 由于每个电子态

都有大量的振动和转动态, 谱线扩展为谱带. 考虑从

振动和转动量子数分别是υ 和 的激发态OH* ( 2

2X→ iΠ

A +Σ )J
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到υ′ 和 J ′ OH 2
iX Π )态 迁, 这个激发态通过

化学反应O + H + M→OH*
 + M(M是另外粒子)激发

的 的跃(
[24], 

则这个跃迁的辐射功率[25]可以写为 
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其中kr是反应率系数, ni是第i组分粒子数密度, V是气

泡体积, f是估计碰撞淬灭的因子[7], JQυ 配分函数, 

(E υ 动和转动态 ( , )

是

, ) 是振J Jυ 量. 振动部分跃迁

几率 ib

的能

Aυυ
υ

′ 可 在文献[26]找到 , 转动部分 rot以 JJA ′ 通过

Hönl-London公式[25]计算. ,J J′ ′h υ υν 子能量. 是光

由于发光气泡内是高压、高密度和高温, 光谱线

强度分布可能是Lorentz 轮廓[27], 所以我们得到OH
分子的单位频率间隔辐射功率为 
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对于碰撞展宽[27]: 
  (13) 0 0 / π,nν σ υΔ =

其中 是碰撞截面, υ 0 是平均相对速度, n是总粒子

数密度. 我们简单地利用分子直径计算碰撞截面. 对
于共振展宽

0σ

[27]: 
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,
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n f
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其中 nOH 是 OH 分子数密度,  fa 是吸收振子强度.  
钠线的计算要简单得多, 因为这里没有振动和

转动结构, 则 589 nm 附近辐射功率为 
  (15) 10 1 10 10 ,P N A hν=

其中 N1 是这个激发态上 Na 原子数目, 可以近似估    
算为 

 
/

1 /
e ,

1 e
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其中ΔE是激发态相对基态的能量, Na原子的这个激

发态平均寿命是τ = 1.66×10−8 s, 则跃迁几率为[26] 

 10
1 ,A
τ

=  (17) 

N 是气泡内 Na 原子总数, 与溶液中 Na+浓度成正比. 
这里我们忽略了 Na 原子的其他激发态. 方程(11)~ 
(14)也可以用来计算钠线的碰撞展宽. 

2  结果和讨论 
利用以上模型我们尝试计算声致发光光脉冲半

高宽对相对光强变化. 由于实验数据没有提供环境

半径和驱动声压幅度, 我们只好通过单气泡声致发

光扩散平衡理论[28]估算这些参量. 结合其他参量, 如
声波频率和环境温度, 与实验给出的值一样, 我们计

算单气泡声致发光光子数和脉冲半高宽. 为比较计

算结果和实验数据, 我们按文献[4]描述的步骤归一

化所有计算的光强, 结果显示在图 1. 我们看到计算

结果和实验符合得很好. 如果查看图 1(a)中的细节, 
则会发现本文的计算比简单模型[4]的计算更加符合

实验. 事实上, Xe气泡的实验数据依据水温不同而分

离; 水温较低的数据倾向于较高的光强和较宽的半

高宽. 图 1(a)显示, 在 4℃水(三角形符号)Xe单气泡

声致发光倾向于最强, 在 10℃水(方形符号)较弱, 在
20℃水(圆形符号)最弱. 本文的计算大致给出了这种

依赖环境温度的趋势, 比较之下, 简单模型的计算不

能解释这个现象, 因为它忽略了水蒸气效应, 所以对

不同环境温度的计算, 其结果没有区别. 
我们可以计算轫致辐射和复合辐射相对总辐射, 

即轫致辐射和复合辐射加附着辐射的比率. 图 2 显示

对于所有 Xe 气泡, 这个比率约为 75%, 而对所有 Ar
气泡这个比率约为 55%, 对于充满相同气体的气泡, 
这个比率几乎相同, 这意味着附着辐射对单气泡声

致发光有重要贡献, 所以附着辐射应该是单气泡声

致发光机理的一部分. 
为什么附着辐射的贡献比率对不同惰性气体如

此不同, 原因还不清楚. 为此我们可以研究当气泡在

剧烈的压缩相闪光时有多少水蒸气留在气泡内. 图 3
显示气泡闪光时 Xe 和 Ar 气泡内残留水蒸气相对总

气体的比率. 这两种气泡有些不同, 在同样的驱动声

压下, Xe 气泡内的水蒸气残留比率甚至大于 Ar 气泡. 
至于这个比率随驱动声压的增长, 见图 3, 我们的理

解是, 强声波导致气泡的高膨胀率, 在膨胀相有更多 
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图 1  扩散稳定的氙气泡和氩气泡的光脉冲宽度计算值(空
心符号)作为归一化光脉冲强度的函数 

实心符号是取自文献[3]的实验值. (a) 所有数据都是浓度 0.4% Xe 
在水中, 圆、方和三角形符号分别表示 20, 10 和 4℃水; (b) 三角, 
圆和菱形符号分别表示在浓度为 0.4% Ar, 0.4% Xe 和 0.03% Ar  

的 20℃水 
 

 
 

图 2  相对各种 Pa 值, 轫致辐射和复合辐射贡献的光子数

N γ
brem 和总光子数 N γ

total 的比值 

 
 

图 3  对于各种不同 Pa 值, 当气泡在崩塌相时, 气泡内水

蒸气分子数 NH2O 相对总分子数 Ntotal 的比率 

 
的水蒸气可以蒸发进入气泡内, 这些水蒸气将在气

泡压缩时扩散出去. 而水蒸气在气体中的扩散速度

是有限的, 所以就有更多水蒸气留在气泡内. 如果同

其他人的结果比较 , 我们发现Yasui[7]及Hammer 和

Frommhold[23]计算的水蒸气残留比率远小于本文的

计算结果, 而Storey和Szeri[6]及An[21]求解流体力学方

程的结果倾向大于本文的结果. 我们希望实验能勾

画出当气泡闪光时究竟有多少水蒸气残留在气  泡
内. 

另外观察到的单气泡声致发光的有趣特性, 就
是对于Ar气泡紫外和红光脉冲半高宽几乎相同[3,29], 
以及无论是Xe, Ar或He气泡, 几乎所有单气泡声致发

光光谱都可以用黑体辐射公式很好地拟合[30]. 本文

的计算可以再现这两个观察到的结果. 首先, 计算紫

外和红光脉冲半高宽的相对差异 , 即   

 其中 分别是红外和紫外及总平均光

脉冲半高宽. 在计算中紫外范围设定为 300 ~ 400 nm, 
红光范围是 590 ~ 650 nm, 结果显示在图 4. 对于Xe
气泡, 如图 4(a)所示, 如果驱动声压不强, 紫外和红

光脉冲半高宽的相对差异小于 5%, 当这个声压增加

时, 半高宽相对差异缓慢增加. 在 4℃水, 紫外和红

光脉冲半高宽的相对差异增加到约 13%, 而在 10℃
水这个相对差异约 10%, 在 20℃水是约 7%, 这时增

加率最小. 对于Ar气泡, 如图 4(b)所示, 在约 20℃水

相对差异小于 6%, 在约 34℃水似乎反常, 相对差异

在较高声压下反而更小, 而在 0℃水, 有些单气泡声

red UV( )t t− /

ave ,t red UV ave, ,t t t
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致发光在高声压下(>1.5×1.01325×105 Pa)发生, 这时

相对差异能到约 30%. 一般地, 人们认为单气泡声致发

光脉冲半高宽不依赖于光波长, 源于Hiller等人[3]及

Gompf等人[29]的实验. 事实上, 这些实验是在 20℃或

室温水里对Ar或空气气泡做的结果, 而空气气泡本

质上是与Ar 气泡相同的[31]. 人们通常忽略另一个实

验结果[32], 是Ar气泡在 3℃水, 光脉冲半高宽随波长

变化. 在 20℃水中, 驱动声压小于 1.5×1.01325× 105 
Pa, Ar气泡紫外和红光脉冲半高宽相对差异小于 6%, 
一般符合Hiller等人[3]及Gompf等人[29]揭示的半高宽

与波长无关性 . 在 0℃水 , 高声压下大于 1.5× 
1.01325×105 Pa, 半高宽随波长增长 , 也同样符合

Moran和Sweider[32]的实验结果 , 所以本文的计算结

果与实验并不冲突. 其次, 我们核对计算的单气泡声

致发光光谱, 那些拟合的温度似乎与气泡内最高温

度没有联系. 图 5 显示随意选取的一个Xe和一个Ar
气泡情形, 它们的光谱可以用黑体辐射公式很好拟

合, 但两个拟合温度 8771 和 9542 K, 不同于两个计

算的最高温度 12800 和 12600 K. 
现在比较计算的线谱和实验结果. Young 等人在

实验上观察到不稳定单气泡声致发光, 并且测到了

OH基在 310 nm附近的谱线. 实验中没有给出驱动声 
 

 
 

图 4  单气泡声致发光紫外和红光脉冲半高宽相对差异 
tred, tUV, tave 分别是紫外、红光和总平均半高宽. (a) 数据都是对 Xe
气泡, 菱形、圆形和三角形符号分别表示在 4, 10 和 20℃水; (b) 菱 

形、三角形和方形符号分别表示 Ar 气泡在 0, 20 和 34℃水 

 
 

图 5  计算的 Xe 和 Ar 气体单气泡声致发光光谱(加号)以
及用黑体辐射公式最好拟合结果(实线) 

两个情形都是 R0 = 5.0 μm, Pa = 1.4×105 Pa 和 T0 = 20℃ 

 
压幅度 Pa 和环境半径 R0, 我们所知道的是实验进行

时有 150×1.33322×102 Pa 气体溶在除气水中. 利用扩

散平衡理论, 可以计算一系列可能的(Pa, R0). 我们简

单选取其中一部分计算相应的光谱. 图 6(a)曲线是Ar
气泡在 25℃水时计算的光谱, 如果与文献[14]中图 1
比较, 其计算结果定性地再现了实验数据. 我们发现

气泡内最高温度相应于图 6(a)中曲线从低到高, 分别

是 12000, 15000, 19000, 22000 K. 很确定地, OH 基的

谱线在温度低时明显突起, 而随着最高温度升高, 谱
线逐渐消失在连续谱背景中. 我们还计算了 Ar 气泡

在 5℃水, Xe 和 He 气泡在 25℃水的情形, 计算的 OH
基的谱线很好符合文献[14]报道的测量结果. 

在不同浓度的NaCl溶液中, 多气泡声致发光实

验测到 589 nm附近的钠原子谱线[15,33]. 多气泡声致

发光本质上是许多单个气泡的声致发光总和. 利用

本文的模型可以模拟观察到钠线谱. 目前, 我们还不

知道钠原子是如何扩散进气泡的, 但可以合理地假

设那些扩散进气泡的钠原子数目应该正比于溶液中

Na+浓度. 估算气泡内的Na原子数为总粒子数的 10−5

乘以溶液中NaCl浓度. 图 7显示计算的结果定性地再

现了实验结果. 谱线展宽是由于原子间的碰撞, 而光

脉冲半高宽主要与温度相关联. 另外, 我们看到线谱

以及连续谱强度随NaCl溶液浓度的增加而增强, 这
可以简单解释为蒸气压随NaCl溶液浓度的增加而降

低, 相应地水蒸气效应减弱.  
到目前, 利用本模型能很好地解释许多实验结 
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图 6  Ar 气泡 OH 线谱 
(a) 对应溶有 150×1.33322×102 Pa 气体的 25℃水中扩散平衡曲线上 Ar 气泡计算的光谱, 从低到高曲线分别相应于(Pa (105 Pa), R0 (μm)) = 

(1.49, 0.909) (1.53, 0.859) (1.55, 0.833) (1.62, 0.755), 驱动声波频率 31 kHz; (b) 复制文献[14]中图 1 的结果 
 

 
 

图 7  Na 原子线谱 
(a) 对 20℃各种不同浓度的 NaCl 溶液计算的光谱. Pa = 1.35(105 Pa), R0 = 5.0 μm 和驱动声波频率 20 kHz; (b) 复制文献[33]中图 4 的结果 

 
果, 但是当计算单气泡声致发光单次闪光光子数时,
该模型的结果不符合实验观察结果. 图 8 显示计算的

单气泡声致发光光子数要么对于驱动声压大于 1.6× 
1.01325×105 Pa的情形比实验结果大一个量级, 要么

对于 1.4×1.01325×105 Pa的情形比实验结果小一个量

级, 只有少数结果符合实验数据. 另一个严重问题是

对小于He气泡的声致发光计算结果与实验数据相距

甚远. 到目前还没有任何模型给出的单气泡声致发

光光子数的计算接近实验结果, 所有的计算结果远

小于测量值. 我们不知道为什么He气泡表现如此独

特以至于几乎所有理论无法正确描述它. 此外, 我们利

用本模型和实验提供的参量[34], 对于Ar气泡在 3℃水

情形 , 计算单气泡声致发光脉冲上沿时间 (10% ~ 
90%)和下沿时间(90%~10%). 计算结果画在图 9. 我
们必须提请注意, 实验测量的驱动声压不知怎么不

同于RP方程中的驱动声压. 我们发现目前的计算结

果也许定性符合实验结果, 但定量结果差别甚大. 此
外, 还需提醒作为验证理论的一个证据, 图 1 显示的

计算和实验的符合不像所预期的那样令人信服. 在
图 2, 我们知道附着辐射的贡献是重要的, 对于Ar气
泡它对总辐射的比率约 45%, 而对Xe气泡这个比率

约 25%. 但是即使我们遗漏这部分重要的贡献, 结果

仍然像图 1一样好, 就像在图 10中看到的, 只带来很

少的差别. 
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图 8  对于 Ar 气泡分别在小于 10℃(菱形), 约 20℃(三角

形)和 34℃(方形)水中, 计算的单气泡声致发光光子数(空 
心符号) 

实验结果引自文献[5](实心符号) 

 

 
 

图 9  对于 Ar 气泡在溶有 220×1.33322×102 Pa 空气(1% 
氩气)的 3℃水, 计算(空心符号)的单气泡声致发光脉冲上

沿时间(10%~90%)(圆形)和下沿时间(90%~10%)(三角形) 
对驱动声压 

实验结果引自文献[34](实心符号) 
 

3  结论 
本文计算能很好地解释许多实验结果, 包括 OH

基和Na原子的线谱, 说明本模型计算的气泡内温度、 

 
 

 
 

图 10  与图 1 相似, 只是仅轫致辐射和复合辐射过程贡献

给光发射计算 
 
压强和密度及光强, 或多或少是合理的, 而且, 电子-
原子轫致辐射、电子-离子轫致辐射和复合辐射、电

子到原子或分子的附着辐射, 对单气泡声致发光做

了主要贡献, 我们可以期望这些就是单气泡声致发

光机理. 另一方面, 本模型无法正确解释单气泡声致

发光总光子数, He 气泡情形及其他上节提到的问题, 
这些缺陷可能归因于在描述气泡运动时应用了不实

际的均匀近似. 均匀近似也许是大致合理的, 而且大

大简化了计算, 使通过计算模拟大量实验数据成为

可能, 但是, 这个近似确实使模拟产生不准确性. 
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