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氮气 U-0.理论光谱计算及在温度测量中的应用
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摘#要!基于量子理论"对相干反斯托克斯拉曼散射'U-0.(的机理进行了探讨"给出了氮气

分子m支U-0.光谱的理论计算模型$ 进行了氮气分子拉曼散射截面#不同能级分子布居数

密度差#振转配分函数及三阶非线性极化率的计算$ 仿真结果表明适当的简化能够大大缩短

光谱计算的时间"并且与已有的结果比较接近"能够应用于U-0.测量应用$ 介绍了能够用于

瞬态温度场测量的单脉冲U-0.装置"理论光谱分辨率可达 +(8TK

\8

"轴向空间分辨率 :KK"

光谱采样频率 8+P_$
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8#引#言

固体推进剂燃烧火焰温度是表征推进剂燃烧过

程的参量之一!其大小对于火箭推进剂发动机的设

计有重要意义& 研究固体推进剂燃烧及发动机内流

场的特性!首先要了解推进剂燃烧火焰温度及其分

布& 应用U-0.法测量火焰温度研究很广泛!我国

在实验室用于推进剂燃烧的机理研究!测量燃烧火

焰温度!得到某推进剂火焰U-0.实验谱图!求得火

焰平衡区的U-0. 拟合温度& U-0. 法测量信号强

是公认的!由于测量装置复杂等原因!未见其在羽焰

测温上应用的报道+8,

&

自从 8"I; 年相干反斯托克斯拉曼散射现象被

发现以来!U-0. 技术不断发展!到今天已经成为一

种重要的激光光谱诊断技术& 在U-0. 技术的应用
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中!理论光谱库是必不可少的测量依据!实验光谱必

须与理论光谱比较'拟合才能得到温度'组分浓度等

信息& 然而由于分子光谱的复杂性!计算 U-0. 光

谱相对困难!目前国内多数 U-0. 应用研究都采用

美国 .CJ=7C国家实验室开发的U-0.3L

+*,软件计算

理论光谱& 就温度而言!一般都是从谱形中推出!本

文以氮气分子为探针分子!在对 U-0. 信号产生机

理进行讨论的基础上!采用合理的近似对 U-0. 光

谱进行简化计算!用相对简单的过程和相对短的计

算时间得到了与其他研究者较为一致的氮气 m支

U-0.光谱+!,

!设计了单脉冲空间交叉相位匹配

" ĜkU-0.#方案!并建立起不同温度下的理论光谱

数据库&

*#理论表述

根据波动光学理论+$,

!当激光电场入射到光学

介质后!将感生出电偶极矩0$
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当入射光的电场强度不大时!除了线性项外!其

他均可忽略!这就是线性光学的基础& 而当入射光

的电场强度增加到一定程度时!高次项的作用变得

不可忽略!这就产生了不同的非线性光学效应&

U-0. 就是对应于三次方项的三次谐波效应的一

种!是一个三阶非线性极化率产生的四阶张量过程!

即 *
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& 简单地说!U-0.过程就是两束频

率为
-

8

的泵浦光和一束频率为
-

*

的斯托克斯光按

相位匹配条件入射到测量区域!产生一束频率为

*

-

8

/

-
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的类似于弱激光的 U-0. 信号的过程& 这

一过程可以用下两式表示$
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其中!R

H

为频率为
-

H

的光的波矢量&

从式"*#和式"!#我们看出!U-0. 过程满足的

是一个能量守恒过程和一个动量守恒过程& U-0.

光强表达式的推导相对冗长!在大量文献中已有描

述!这里不再写出具体过程!直接给出结果+*,
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式中!

4

为磁导率%:

H

为介质相对于光波频率为
-

H

时的折射率%I 为测量区域长度%

$

R为波矢失配%

?

"!#为三阶非线性极化率&

!#光谱计算

在实际宽带 U-0. 应用中!由于泵浦光总不可

能是完全单色的!而斯托克斯光线宽比泵浦光大得

多!这时!斯托克斯光线型只表现为对光谱信号的强

度调制!因此通常采用简化的卷积方法考虑线宽的

影响+$,

& 即$
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由式 "$# 可知!在测量条件确定的条件下!

U-0.光的光强与三阶非线性极化率的平方成线性

关系& 因此三阶非线性极化率的求取就成为计算

U-0.光谱最主要的工作& 通常!三阶非线性极化

率由共振项
?

6BQ

和非共振项
?

J6

两部分组成& 共振项

与频率有关!而非共振项与频率无关!通常可以作为

常数处理!即$
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由密度矩阵的方法可以得到三级非线性极化率

共振项的表达式+! \:,

!且通常有
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式中!
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为介质中的介电常数%

$2
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上下振动能级之

间的玻尔兹曼分子布居数差%"=

$
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1

#

_

为拉曼微

分散射截面%

@

"_!-!0#为考虑多普勒加宽'碰撞加

宽等因素后的拉曼线宽!下面分别计算&

!<8#散射截面的计算

氮气9支拉曼微分散射截面可以表示为+I,
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!<*#分子布居数密度差的计算

特定能级的分子布居数密度可表示为$
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式中!_为转动量子数!C
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44由分子物理的知识我们知道$

配分函数$
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分子振动能量$
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分子转动能量+:,
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!<!#拉曼共振频率与拉曼线宽的处理

拉曼共振活性模
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式中!
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为氮气分子的光谱常数+:,

& 拉曼线宽

主要由温度和气体压力确定!在其他文献中通常作

如下表示+*,
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这里!我们考虑待测气体压力对拉曼线宽的影

响!将上式写为$
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式中!-为热力学温度%单位为 f%0为气体压力%单

位为CRK%$!>均为常数& 这样!式"8$#就能够适用

于火箭羽焰等高压气体的温度测量& 由于转动量子

数对拉曼线宽的影响很小!因此参考文献+;,的结

果!上式可以近似地写为$
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其中!
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!<$#三阶非线性极化率的计算

根据以上的计算结果!代入式";#可得$
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显然!共振三阶非线性极化率是一个复数!可

记为$
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通常!非共振项比共振项小得多!因此忽略非共

振项的平方项!即$
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!<:#U-0.谱线的生成

由于在U-0. 测温的应用中!通常将实验光谱

与理论光谱的谱线进行线型拟合得到温度& 将式

"$#所有与频率无关项的乘积写为,!则在波矢失配

为 + 的理想状态下$
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系数,只影响光谱线的幅度!不影响线型& 而

通常!U-0. 信号的温度与光谱线的线型存在确定

的关系!只有在浓度测量时才比较 U-0. 信号绝对

强度的大小& 因此!给出确定的温度-!确定的压力

0!以及确定的氮气分子摩尔浓度!氮气 m支理论

U-0.光谱图就很容易得到了& 图 8 和图 * 分别为

!++f与 *+++f下的计算结果&

##0CKCJ QF7SR̀TK

\8

图 8#-o!++f!0o8CRK下氮气U-0.光谱

##0CKCJ QF7SR̀TK

\8

图 *#-o*+++f!0o8CRK下氮气U-0.光谱

$#单脉冲U-0.测量装置

为了实现高的空间分辨率!同时实现时间分辨

的U-0.测量!我们设计了单脉冲空间交叉相位匹

配" ĜkU-0.#方案+< \",

& 系统结构如图 ! 所示&

图 !#U-0.测量系统结构图

##以氮气为测量目标气体!我们选用了美国UG)9

L2)jjA公司的 )=>?-@激光器 H&VB6'7RBH6BT7Q7&J

!!$激 光 与 红 外#)&($ #*++"#########张#虎等#氮气U-0.理论光谱计算及在温度测量中的应用



22"+8+ 作为泵浦光源!选定泵浦光波长为 :!*JK!

脉冲宽度 ;JQ!线宽 8TK

\8

!选用德国0C=7CJR4DB公

司的 04H\*A 宽带染料激光器! 线宽可达

8++TK

\8

& 染料激光器出射光在 !!+ ]<:+JK范围

内可调!方便对不同目标组分进行测量!本实验中定

为 I+;JK& 为了尽可能减小背景噪声的影响!提高

测量信噪比!采用 L2公司的 4@:!: 同步控制泵浦

激光器和信号采集系统!在可靠采集 U-0. 信号的

前提下!尽量缩短2UU4采集时间!有效减小背景噪

声的影响& 在本系统中!泵浦激光器出射的泵浦光!

经分光片 .̂8 后分为两束!一束用于泵浦染料激光

器!得到斯托克斯光!另一束经分光片 .̂* 和 .̂!

进行能量衰减后!分为两束!作为泵浦光和斯托克斯

光经 A8 ]A" 组成的光学系统一起入射到测量

区域&

光学系统的设计满足两方面的要求$

)

满足相

位匹配条件%

*

保证泵浦光和斯托克斯光的光程差

尽可能小& 满足相位匹配条件是产生相干散射的前

提!其中包含了两方面的含义即能量守恒和动量守

恒& 这就对入射到测量区域的光束的方向和波长的

相对关系有了严格要求& 根据目标组分的拉曼频移

就可以根据实验条件适当调制合适的泵浦光与斯托

克斯光波长!而光束方向则按采用相位匹配条件的

不同在光路中调节& 在我们的方案中!通过调整

A; ]A" 的位置!改变三束入射光在透镜的入射位

置!精确实现相位匹配& 由于泵浦光脉冲宽度约

;JQ!因此理论上如果泵浦光和斯托克斯光的光程差

大于 *(8K!则在时间上不能交迭!无法产生 U-0.

信号& 而在实际测量中!光程差大于几十毫米!

U-0.信号就会大大减弱!难以检测& 因此!应当保

证各束入射光的光程尽可能相等!才能得到比较强

的U-0. 信号& 通过改变 A$ 与 .̂! 之间的距离!

保证两束泵浦光光程基本相等!然后调整 .̂! 与

.̂* 的相对位置调整与斯托克斯光之间的光程差&

这样!就可以保证入射光的光程基本相等!保证

U-0.信号在时间上的交迭& 根据相位匹配关系!

产生的U-0.信号有确定的方向!因此!可以通过空

间滤波的方式!保证很高的信号光收集效率& U-0.

信号经透镜,! 入射到单色仪!并完成信号采集& 得

到的U-0.信号与理论光谱线型进行拟合即可得到

待测温度&

:#结论与展望

本文从U-0.技术的原理出发!应用量子理论!

给出了对U-0.光谱线型产生主要影响的拉曼散射

截面'上下能级分子布居数密度差'拉曼线宽及拉曼

活性模的计算!并进行了合理的近似!得到了较为理

想的结果!并具有相对简单的计算过程和较短的计

算时间!为U-0. 技术在燃烧诊断等领域的应用提

供了有益的参考& 建立了单脉冲 U-0. 测量装置!

对光学系统的设计及考虑进行了讨论& 但计算并没

有考虑激光源线宽'光强波动'碰撞致窄等在实际测

量中的因素!存在一定的计算误差& 在未来的工作

中!还将考虑不同相位匹配方式!不同激光线型下采

用不同的计算模型!在单脉冲方式下考虑仪器函数

的影响!相信能够得到更为准确的计算结果& 在实

验装置上!还可以增加参考光路!确定非共振极化

率!从而提高信噪比& 还可以把现有装置通过简单

的改变!升级为双泵浦!双宽带等高级 U-0. 方式!

实现多色 U-0. 测量!这将在以后的文章中得到

讨论&
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