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Абстракт

Для изучения свойств красных спрайтов разработана модель электронной кинетики молекулярного азота для высот 40-90 км атмосферы Земли в условиях электрического разряда с продолжительностью импульса порядка нескольких микросекунд. Модель включает кинетику триплетных (A3Σu+, B3Πg, W3Δu, B'3Σu–, C3Πu) электронно-возбужденных состояний N2 с учетом переноса энергии возбуждения при неупругих молекулярных столкновениях и спонтанных излучательных переходах. Модель позволяет рассчитывать интенсивности свечения полос первой (излучательные переходы B3Πg→A3Σu+) и второй (излучательные переходы C3Πu→B3Πg) положительных систем N2 в смеси N2-O2 при электрических разрядах. Результаты моделирования спектров излучения азота в полосах первой и второй положительных систем сравниваются с результатами экспериментальных измерений при давлениях, соответствующих высотам над уровнем моря 40-90 км. Теоретически и экспериментально показано, что неупругие молекулярные столкновения с ростом плотности среды приводят к значительному уменьшению населенностей колебательных уровней состояния B3Πg и уменьшению интенсивностей свечения полос первой положительной системы N2.

Для экспериментальных исследований подготовлена установка на основе разрядных камер из кварцевых трубок. Также созданы генераторы, работающие при различных частотах следования импульсов. На данных установках проведены измерения спектров излучения молекулярного азота в диапазоне 250-1000 нм при давлениях, соответствующим высотам над уровнем моря 40-90 км.  

Введение

Молекулярный азот является основной составляющей атмосферы Земли на высотах свечения спрайтов. Неупругое взаимодействие высокоэнергичных электронов в стримерах, формирующих красные спрайты, с молекулами азота приводит к возбуждению различных электронно-возбужденных состояний N2. В дальнейшем в возбужденных молекулах азота происходят спонтанные переходы на более низкие по энергии состояния, что служит причиной свечения молекулярного азота в различных диапазонах спектра.
Первая положительная система полос N2 (1PG) является одной из основных при формировании спектров спрайтов в красном и ближнем инфракрасном диапазоне длин волн 640–820 нм [Kanmae et al., 2007]. Свечение данной системы полос происходит при спонтанных переходах: 
N2(B3Πg,v') → N2(A3Σu+,v") + hν1PG  .   
(1)
Вторая положительная система полос N2 (2PG) участвует в формировании спектров спрайтов в синем, фиолетовом и ближнем ультрафиолетовом диапазоне длин волн 320–460 нм [Heavner et al., 2010]. Свечение 2PG системы полос происходит при спонтанных переходах: 
N2(C3Πu,v') → N2(B3Πg,v") + hν2PG  . 
(2)
Исследования характеристик оптического излучения во время красных спрайтов проводятся в наземных лабораториях [Franz et al., 1990], с самолетов [Sentman et al., 1995], спутников [Garipov et al., 2013], международной космической станции [Jehl et al., 2013]. Также исследования красных спрайтов проводятся c использованием электромагнитного излучения в КНЧ/ОНЧ-диапазоне [Reising et al., 1996; Дружин и др., 2023]. 

В данной работе проводится расчет колебательных населенностей триплетных состояний молекулярного азота в воздухе при давлениях, соответствующих высотам 40–90 км свечения красных спрайтов, и измерения спектральной плотности излучения 1PG и 2PG полос N2 для этого диапазона давлений. Кроме того, экспериментально измеренные спектральные плотности энергии излучения 1PG и 2PG полос в плазменных диффузных струях (ПДС) были использованы для определения отношения спектральных плотностей излучения 1PG полос молекул азота к спектральной плотности излучения 2PG полосы на переходе 0–0 (длина волны 337 нм) и сравнения с результатами теоретических расчетов.  
2. Установка для проведения измерений
Исследования спектров излучения ПДС в воздухе низкого давления, которые являются миниатюрными аналогами красных столбчатых спрайтов, проводились на установке, показанной на рис.1. Подобная установка для изучения свойств аналогов красных спрайтов ранее использовалась в работах [Tarasenko et al., 2022; 2024; Sorokin et al., 2022]. В данных экспериментах импульсы напряжения по высоковольтному кабелю подавались от генератора NPG-15-2000N, разработанного авторами [Korotkov et al., 2012], на электроды 3–4 одинаковой конструкции, которые располагались на внешней поверхности кварцевой трубки 2. Трубка была изготовлена из кварца с высокой прозрачностью в ультрафиолетовой, видимой и ближней инфракрасной областях спектра. Расстояние между электродами равнялось 6 см. Амплитуда импульсов напряжения генератора составляла (12 кВ, длительность импульса на полувысоте 6 нс при фронте и спаде 3 нс.

ПДС, миниатюрные аналоги красных столбчатых спрайтов, формировались в кварцевых трубках при инициирующем пробое.  Фотография разряда в кварцевой трубке, полученная с использованием базовой установки для исследования свойств ПДС показана на рис.2. Пример получаемых спектров излучения при давлении р=0.4 Торр приведен на рис.3.
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Рис.1. Установка для фотографирования разряда и исследований спектров излучения аналогов красных столбчатых спрайтов. 1 – фланец из капролона с торцевым окном из кварца, 2 – кварцевая трубка длиной 200 см с внутренним диаметром 5 см и толщиной стенок 2.5 мм, 3 – заземленный электрод из алюминиевой фольги толщиной 100 мкм и шириной 1 см, 4 – высоковольтный электрод такой же конструкции, 5 – фланец из капролона со штуцером для откачки и впуска воздуха.
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Рис.2. Фотографии свечения разряда в кварцевой трубке 2 при экспозиции 1 с и давлении 0.4 торр. 3 – заземленный электрод; 4 – высоковольтный электрод; К – окончание кабеля, соединяющего генератор с электродами; С – место расположения торца световода (11 см от правой кромки электрода 4); ПДС – плазменные диффузные струи, распространяющиеся в обе стороны от области плазмы между электродами.
Спектры излучения регистрировались при различных давлениях воздуха и различных расстояниях от высоковольтного электрода, см. рис.2. Для сравнения экспериментальных и расчётных данных была взята серия измерений, которая включала шесть давлений. В этой серии спектральные плотности энергии излучения были зарегистрированы при давлениях 1, 0.4, 0.1, 0.07, 0.05 и 0.03 торр. 
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Рис.3. Спектр излучения воздуха при давлении р=0.4 Торр из области С ПДС. На вставке подробно представлен спектр излучения в инфракрасной области 720–780 нм.  
Теоретическая модель

Для исследования свойств спрайтов и лабораторных импульсных разрядов в [Кириллов и др., 2025; Тарасенко и др., 2025] разработана модель кинетических процессов с участием электронно-возбужденных состояний N2 в смеси газов N2 и О2, созданная на основе модели кинетики молекулярного азота на высотах высокоширотной верхней атмосферы [Kirillov and Belakhovsky, 2019; Кириллов и Белаховский, 2020]. При расчетах скоростей возбуждения различных колебательных уровней пяти триплетных состояний N2 электронами стримеров разряда учтены следующие процессы электронного возбуждения:

e + N2(X1Σg+,v=0) → N2(A3Σu+, B3Πg, W3Δu, B'3Σu–, C3Πu;v') + e   
(3)

При этом рассмотрены следующие колебательные уровни указанных триплетных состояний: A3Σu+(v'=0-29), B3Πg(v'=0-18), W3Δu(v'=0-21), B'3Σu–(v'=0-15), C3Πu(v'=0-4). Поскольку между учитываемыми состояниями происходят излучательные переходы, то кроме спонтанных переходов (1) и (2) с излучением 1PG и 2PG полос, необходимо ещё учесть излучение полос Ву-Бенеша (переход W3Δu,v'↔B3Πg,v") и полос послесвечения (переход B'3Σu–,v'↔B3Πg,v"), а также спонтанные переходы A3Σu+,v'→X1Σg+,v" (полосы Вегарда-Каплана) [Gilmore et al., 1992]. 

Кроме того, теоретическая модель включает кинетику триплетных (A3Σu+, B3Πg, W3Δu, B'3Σu–, C3Πu) состояний N2 с учетом неупругих столкновительных процессов

N2(Y,v') + N2, O2, O → N2(B3Πg,v") + N2, O2  ,   
(4а)

N2(B3Πg,v') + N2, O2, O → N2(Y;v") + N2, O2     
(4б)

где Y =A3Σu+, W3Δu, B'3Σu– и 

N2(Y,v') + N2(X1Σg+,v=0) → N2(X1Σg+,v*≥0) + N2(Z, v")  ,   
(5а)

N2(Y,v') + O2(X3Σg–,v=0) → N2** + O2** (O+O)  ,   
(5б)

где Y, Z = A3Σu+, B3Πg, W3Δu, B'3Σu–; N2**, O2** обозначают электронно- или колебательно-возбужденные молекулы, причем во время процесса (5б) может произойти возбуждение отталкивательного состояния О2 с диссоциацией молекулы и образованием двух атомов кислорода. В отличие от высот верхней атмосферы на высотах свечения спрайтов столкновительное время жизни N2(C3Πu) молекулы становится сравнимым с излучательным τC~40 ns, поэтому необходимо учитывать неупругие столкновения N2(C3Πu) с молекулами N2 и О2. В случае столкновений с N2 константы гашения учитываются согласно [Kirillov, 2019], в случае столкновений с О2 согласно [Pancheshnyi et al., 2000].

Сравнение экспериментальных данных и результатов теоретических расчетов

В настоящей работе используя полученные спектры излучения (см. рис.3) были определены отношения спектральных плотностей энергии излучения 1PG полос молекулярного азота W1PG в красном спектральном диапазоне на длинах волн 653, 661, 669, 677 нм и в инфракрасном спектральном диапазоне на длинах волн 737, 748, 761, 773 нм к спектральной плотности энергии излучения W2PG на длине волны 337 нм. Эти отношения также были рассчитаны по теоретической модели, описанной выше. Далее было проведено сравнение экспериментально измеренных и теоретически рассчитанных отношений спектральных плотностей излучения W1PG/W2PG для рассмотренного диапазона давлений. Расчеты проводились для широкого диапазона средних энергий электронов в разрядной плазме <ε>=2, 3, 4, 6, 8 и 10 эВ. Результаты такого сравнения для W1PG/W2PG показаны на рис.4 и 5. 
Как видно из рис. 4 и 5, наблюдается хорошее согласие результатов экспериментальных измерений спектральных характеристик излучения N2 с результатами теоретических расчетов для рассмотренного интервала давлений воздуха, соответствующего высотам свечения красных спрайтов. Измеренные и рассчитанные отношения спектральных плотностей энергии полос 1PG системы молекулярного азота к полосе 2PG хорошо совпадают при температуре электронов (3-10 эВ. 
Результаты теоретических расчетов и экспериментальных измерений наглядно демонстрируют уменьшение отношения рассчитанных W1PG/W2PG с увеличением давления (соответственно уменьшением высоты свечения красных спрайтов). Это объясняется ростом скорости гашения состояния B3Πg (процесс (4б)) с увеличением плотности атмосферы. Для состояния C3Πu для рассматриваемого интервала давлений, который соответствует высотам свечения на 40–90 км, процессы гашения при неупругих столкновениях с молекулами N2 и О2 [Kirillov, 2019; Pancheshnyi et al., 2000] не сильно сказываются на населенностях колебательных уровней C3Πu из-за малого излучательного времени жизни данного состояния ~40 нс [Gilmore et al., 1992]. Поэтому на рис.4 и 5 наблюдается значительное уменьшение значений отношения W1PG/W2PG с ростом давления.
Заключение.
На основе модели электронной кинетики триплетных состояний молекулярного азота проведен расчет населенностей различных колебательных уровней триплетных состояний молекулярного азота при давлениях 0.03-1 Торр (соответствующих высотам 40–90 км свечения красных спрайтов) и спектральных плотностей энергии 1PG и 2PG полос N2. Представлены отношения рассчитанных спектральных плотностей энергии W1PG/W2PG для красного и инфракрасного диапазонов спектра 1PG полос для рассмотренного диапазона давлений. Сравнение результатов расчетов с  экспериментально измеренными значениями в ПДС показали хорошее согласие.
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Рис.4. Сравнение экспериментально измеренных значений (квадраты, кружки) W1PG/W337 (красный диапазон 1PG полос) с результатами расчетов при <ε>=2, 3, 4, 8 эВ (верхние точки, штрихи, сплошные линии, нижние точки).
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Рис.5. Сравнение экспериментально измеренных значений (квадраты, кружки) W1PG/W337 (инфракрасный диапазон 1PG полос)с результатами расчетов при <ε>=3, 4, 6, 10 эВ (верхние точки, штрихи, сплошные линии, нижние точки).
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The study of the kinetics of electronically excited molecular nitrogen in sprites and a discharge chamber 
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Abstract 
To study the properties of red sprites, a model of the electron kinetics of molecular nitrogen was developed for altitudes of 40-90 km in the Earth's atmosphere under conditions of an electric discharge with a pulse duration of several microseconds. The model includes the kinetics of triplet (A3Σu+, B3Πg, W3Δu, B'3Σu–, C3Πu) electronically excited states of N2, taking into account excitation energy transfer during inelastic molecular collisions and spontaneous radiative transitions. The model allows to calculate the emission intensities of the bands of the first (radiative transitions B3Πg→A3Σu+) and second (radiative transitions C3Πu→B3Πg) positive systems of N2 in N2-O2 mixture during electric discharges. The results of modeling the nitrogen emission spectra in the bands of the first and second positive systems are compared with the results of experimental measurements at pressures corresponding to altitudes of 40-90 km above sea level. It is shown theoretically and experimentally that inelastic molecular collisions with increasing medium density lead to a significant decrease in the populations of the vibrational levels of the B3Πg state and a decrease in the emission intensities of the bands of the first positive system of N2. 
A setup based on discharge chambers made of quartz tubes was prepared for experimental studies. Generators operating at various pulse repetition rates were also created. Using these setups, measurements of the emission spectra of molecular nitrogen were made in the 250-1000 nm range at pressures corresponding to altitudes of 40-90 km above sea level.
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