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激光脉宽和偏振效应对飞秒光丝诱导燃烧中间产物
荧光光谱的影响

侯梦瑶１,王思琪１,姚丹雯１,付尧１,臧宏伟１,李贺龙１,２,徐淮良１∗
１吉林大学电子科学与工程学院,吉林 长春１３００１２;
２吉林大学原子与分子研究所,吉林 长春１３００１２

摘要　聚焦激光脉宽和偏振对飞秒光丝诱导燃烧场中间产物荧光光谱的影响,通过改变激光脉宽、偏振状态,观测

了燃烧中间产物如OH、CH、CN、C２ 分子和C原子的荧光光谱变化.结果发现:随着激光脉宽和偏振椭圆率增大,

各组分荧光信号强度减小,这是因为光丝内激光钳制强度及等离子的密度与激光脉宽、偏振密切相关,进而导致多

光子激发燃烧中间产物的信号随之变化.
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１　引　　言

近年来,随着我国经济蓬勃发展,石油、煤炭等

化石能源被大量消耗.化石能源在燃烧过程中会排

放大量有害气体,污染环境[１].因此,燃烧诊断对于

提高燃料的能量转化效率及减少污染物排放具有重

要意义.为此,人们发展了多种燃烧诊断技术,如相

干反斯托克斯拉曼散射技术(CARS)[２Ｇ３]、激光诱导

荧光 技 术 (LIF)[４]和 激 光 诱 导 击 穿 光 谱 技 术

(LIBS)[５Ｇ７]等基于激光的光谱分析技术.这些技术

具有实时、无干扰、高时空分辨[８]等特点,在测量燃

烧场的温度、中间产物、当量比等方面获得了广泛应

用.２０１２年,文献[９]报道了利用平面纳米激光诱

导荧光光谱技术测量燃烧场中自由基团 OH、CN、

CH２O等的瞬态空间分布信息;２００８年,希腊帕特

雷大学的研究人员[１０]利用飞秒激光诱导击穿光谱
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技术测量了火焰中C和O的荧光强度比,并进而获

得了火焰的当量比信息.
最近,研究人员将飞秒光丝诱导的非线性光谱

技术应用到了燃烧场诊断领域.飞秒激光成丝是飞

秒激光在光学介质中传输时由非线性光克尔效应以

及等离子体散焦效应引起的一种独特的非线性光学

现象[１１Ｇ１２],近年来已在大气污染物探测[１３Ｇ１５]、人工

天气控制[１６Ｇ１７]等方面展示了极高的应用潜力.该现

象可在远场产生高强度光场,这种光场具有较长的

丝状(核区)等离子通道,且在光丝核区的强度均一.
研究表明,飞秒光丝诱导的非线性光谱技术可以直

接同步测量燃烧场内的多种中间产物,克服了应用

传统激光诱导荧光光谱技术时中间产物对抽运激光

波长特性选择的限制[１８].而且,在后向测量光丝诱

导非线性光谱时,中间产物CN在光丝的激励下会

产生粒子数反转,荧光信号被非线性放大,产生激射

行为.这种激射现象的发现对于克服荧光淬灭和提

高信噪比具有重要意义[１９].最近的研究表明,光丝

在燃烧场内产生的三次谐波可以用于诊断燃烧场内

部碳颗粒的分布[２０].
偏振、脉宽、能量等激光参数会影响超快强场激

光与物质的非线性相互作用过程.例如:圆偏振飞

秒激光脉冲在光学介质内部成丝的阈值功率大约是

线偏振飞秒激光的１．５倍[２１];飞秒激光脉冲诱导的

等离子温度(５０００K)小于长脉冲激光诱导的等离

子体温度(通常超过１００００K)[２２].本文研究了激光

偏振和脉宽对光丝诱导火焰荧光光谱信号的影响,
发现:光丝诱导火焰中间产物荧光光谱信号强度随

激光脉宽的增加而减小;当激光脉冲偏振态从线偏

振变化为圆偏振时,荧光信号的强度减小.通过探

讨上述现象的机理发现,荧光信号随脉宽、偏振的变

化主要是因为光丝内激光钳制强度变化导致的燃烧

中间产物多光子激发概率的变化,这些结果为进一

步理解超快强场激光光丝与燃烧中间产物的非线性

相互作用提供了参考.

２　实验装置

图１为实验装置示意图,插图为光丝在酒精灯

火焰内诱导的氮分子荧光(３３７nm)的照片.实验

中使用的激光系统是以掺钛蓝宝石为增益介质的飞

秒激光放大系统(SpectraPhysics,Spitfire),其产生

激光脉冲的中心波长为８００nm,重复频率为１kHz,
最短脉宽为３５fs.为了避免产生多丝现象,利用半

波片和偏振片将激光脉冲能量衰减到１mJ,之后,

激光脉冲通过焦距为１００cm的熔融石英透镜后被

聚焦到阵列式酒精灯(灯芯无缝隙排列,产生单锋面

火焰)上方产生长度约为５cm的单根光丝.实验

中,使用的燃料为无水乙醇,产生的火焰宽度约为

６cm,高约为５cm,整个光丝位于火焰内部.光丝

与酒精灯灯芯之间的距离根据实验要求进行调整.

图１ 实验装置示意图

Fig敭１ Schematicofexperimentalsetup

测量光丝在火焰内诱导的荧光光谱时,收集系

统与文献[２１]类似.简言之,在垂直于激光传播的

方向上,利用潜望镜系统(PST∶periscopesystem)
与凸 透 镜 (f２)将 光 丝 成 像 到 光 谱 仪 (Andor,

Shamrock)的入射狭缝处(狭缝长１cm).光丝在光

谱仪狭缝处的成像尺寸为实物的１/８,约为０．６cm,
因此均可被聚焦进入光谱仪的入射狭缝.凸透镜的

材质为 熔 融 石 英,其 直 径 为 ５０．８ mm,焦 距 为

６０mm.荧光进入光谱仪后经过１２００line/mm的

光栅(闪耀波长为５００nm)进行分光,最终被带有门

控的增强电荷耦合器件(ICCD,AndoriStar)进行

记录.图１下方的图像为ICCD采集到的乙醇/空

气火焰中的光丝在３３７nm附近处的色散光谱沿光

丝传输方向的空间分布图像.实验中,光谱仪的入

射狭缝宽度设置为１００μm,ICCD的快门宽度设置

为Δt＝２μs,延迟时间设置为t＝０ns(定义激光到

达相互作用区的时间为０ns),每组实验数据为

５０００个激光脉冲诱导的荧光信号累计的结果.

３　结果与讨论

图２展示了一个典型的光丝在火焰内部诱导的

荧光光谱,光谱范围为２４０~５７０nm.在测量中,激
光为线偏振态,脉冲宽度约为４０fs.可以看到,在
飞秒光丝诱导的荧光光谱中,背景光的贡献非常小,
几乎不包含等离子的连续发射谱,这表明在光丝与

燃烧场的非线性相互作用时没有发生激光诱导击穿

现象.通过对图２中的光谱带进行比对确认后发

０５０８０２４Ｇ２
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现,燃烧场内多种中间产物能够同时被光丝激发发

射特征指纹荧光光谱,其中包含分子自由基CH、

C２、OH、CN和原子态的C.此外,还可以观察到空

气中的氮分子信号.这些燃烧中间产物的标定表明

了光丝诱导非线性光谱技术用于燃烧诊断分析的可

行性.

图２ 光丝诱导乙醇火焰的荧光光谱.
(a)２４０~３２２nm;(b)３２２~５７０nm

Fig敭２ FilamentＧinducedfluorescencespectraof
ethanolflame敭 a ２４０Ｇ３２２nm  b ３２２Ｇ５７０nm

为了研究激光偏振态对光丝诱导荧光光谱的影

响,在实验光路的透镜(f１)之前加入一片零级四分

之一波片(QWP),通过旋转四分之一波片来调节激

光脉冲的偏振状态,使其可以从线偏振光变为圆偏

振光,或变为具有不同椭偏率的椭圆偏振光.需要

指出的是,在强场诱导空气中氮分子荧光的研究中

已发现,抽运激光无论是在线偏振条件下还是在圆

偏振条件下,荧光偏振态的整体贡献均是各向同性

的[２３].也就是说,荧光偏振态不随抽运激光的偏振

态而发生变化,但强度受到的影响较大.因此可以

推断,燃烧中间产物在不同的偏振抽运激光条件下

产生的荧光偏振态也为各向同性,光谱强度受光谱

仪光栅器件的影响可以忽略.在实验过程中,激光

脉冲的宽度始终保持为４０fs.图３展示了椭偏率ε
分别为０、０．１７、０．３６、０．５８、０．８４、１的光丝诱导乙醇

火焰的荧光光谱,可以看出,随着激光脉冲从线偏振

态逐渐过渡到圆偏振态,光丝诱导荧光光谱的峰位

是不变的,但荧光光谱的峰值强度减小.需要指出

的是,图３中的光谱信号强度是将整个光丝诱导的

火焰荧光全部收集加和后的结果,空间分辨率较低.
在外部聚焦条件下,光丝诱导荧光光谱强度沿着光

丝方向存在一定的空间分布.同时,在圆偏振条件

下飞秒激光成丝的阈值功率大约为线偏振条件下的

１．５倍,在激光能量固定的条件下,当激光脉冲从线

偏振态转变为圆偏振态时,光丝的长度逐渐减小,导
致荧光分布的峰值位置发生移动[２１].此外,在改变

激光脉宽、偏振的过程中,光丝的长度也会发生变

化.也就是说,当激光处于线偏振态且脉宽较短时,
飞秒激光成丝的长度最长,体积最大.如对整个光

丝的荧光加和,对应的荧光信号也是最强的,这是光

丝体积效应导致的[２１,２４Ｇ２６].

图３ 光丝诱导火焰荧光光谱随偏振的变化

Fig敭３ FilamentＧinducedfluorescencespectraof
flameversuspolarization

为避免光丝长度变化引起的体积效应对不同偏

振、脉宽条件下荧光信号产生影响,从而直观、真实

地展示各种燃烧中间产物荧光与激光偏振态、脉宽

的关系,在以下的数据处理过程中,不对整个光丝的

荧光信号进行加和处理,而是在光丝成像后,选取光

丝中心荧光信号最强处进行测量,积分长度对应光

丝的长度(５０μm).此外,本课题组先前的研究表

明[１８],激光成丝诱导中间燃烧产物的信号强度随着

距离灯芯的高度增加呈现为先增加后减小的现象.
分析认为,当乙醇分子刚从酒精灯中喷出时,燃烧过

程刚刚开始,靠近灯芯区域的中间产物浓度较低,故
而产生的信号非常微弱,这从另一方面反映了由飞

秒光丝激发引起的燃烧中间产物荧光信号中源于乙

醇分子直接电离和解离的贡献较低,所以本研究在

随后的分析中认为光丝激发乙醇分子对荧光的贡献

可以忽略,不再加以考虑.
如图４所示,选择不同偏振条件下荧光峰值处

的强度进行比较,中间产物分别为分子态的 OH、

CN、CH、C２、N２ 和原子态的C.图中的横轴是四分

之一波片的光轴方向与激光偏振方向的夹角,０°为
线偏振,４５°为圆偏振,纵轴代表的是中间产物的荧

光强度.其中,OH、N２、CN、CH、C２ 和C原子的荧

光强 度 分 别 对 应 ３０５．９~３０７．６nm、３３５．６~
３３７．５nm、３５７．２~３５９．５nm、４２９．９~４３１．８nm、

０５０８０２４Ｇ３
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图４ 各燃烧中间产物荧光信号随偏振的变化

Fig敭４ Fluorescencesignalofeachcombustion
intermediateversuspolarization

５１０．５~５１７nm和２４７．５~２４８．３nm范围内的积分.
从图４中可以看出,随着激光偏振状态从线偏振变

为圆偏振,光丝轴向荧光峰值位置处的信号强度逐

渐下降.这是由于随着椭偏率变大,飞秒激光成丝

阈值功率逐渐增大,在圆偏振条件下飞秒激光成丝

的阈值功率(PcrＧcircular)约为线偏振激光脉冲阈值功

率(PcrＧlinear)的１．５倍[２１].此外,之前在空气中的研

究结果表明,在固定激光脉冲能量和脉宽的条件下,
光丝诱导等离子的密度与激光峰值功率、成丝阈值

功率的比值P/Pcr密切相关,当P/Pcr变大时,光丝

诱导等离子密度也随之变大[２７].由于在本次实验

中,激光脉冲能量和脉宽不变,激光脉冲的峰值功率

P 不变,因此,圆偏振光条件下的P/PcrＧcircular要小于

线偏振光条件下的P/PcrＧlinear,所以圆偏振条件下的

等离子体密度要小于线偏振下的等离子密度,故而,
当激光从线偏振态变为圆偏振态时,光丝诱导火焰

荧光信号强度随着等离子体密度的减小而减小,从
而导致圆偏振条件下光丝诱导的火焰荧光信号强度

低于线偏振条件下的火焰荧光信号.
此外,激光脉宽也是影响飞秒激光脉冲成丝过

程的关键参数,因此进一步研究了激光脉宽对光丝

诱导火焰荧光光谱信号强度的影响,结果如图５所

示.在测量中,激光光丝与火焰的相互位置与图３
中测量的相互位置稍有不同,其他条件相同,激光始

终保持为线偏振态.实验中,主要通过调节飞秒激

光放大器内部压缩腔的光栅位置引入正啁啾来改变

激光的脉宽,脉宽的变化范围４０~１２５fs.由图５
可知:在４０~１２５fs的脉宽范围内,在光丝诱导乙醇

火焰荧光光谱中均能观察到分子自由基CH、C２、

CN以及空气中的氮分子信号,但自由基 OH 和原

子态C的信号强度均随脉冲宽度的增大而逐渐减

小,直至不可见;所有燃烧中间产物的荧光强度均随

图５ 不同脉宽条件下的光丝诱导火焰荧光光谱

Fig敭５ FilamentＧinducedfluorescencespectraofflame
underdifferentpulsedurations

着激光脉宽的增加而呈现为减小的趋势.

图６ 多种燃烧中间产物的荧光信号强度随脉宽的变化

Fig敭６ Fluorescencesignalintensityofeachcombustion
intermediateversuspulseduration

为了进一步分析燃烧中间产物的荧光信号强度

随脉宽的变化,直观地展示各燃烧中间产物荧光信

号与激光脉宽的关系,比较了激光诱导不同燃烧中

间产物在不同脉宽条件下的荧光强度.图６展示了

分子自由基CH、C２、CN、OH、C以及空气中的氮分

子信号随着脉冲宽度的变化,可以看到,所有光丝诱

导的燃烧组分的荧光强度都在逐渐减小,该现象可

能是由光丝钳制激光强度随脉宽增大而减小引起

的.根据以前在空气中的研究可知,当脉宽较小时,
原子核反应对空气非线性极化率的贡献通常可以忽

略,但随着激光脉宽增加,原子核对非线性极化率的

贡献不能忽略.因而,当脉宽较短时,较小的有效非

线性极化率使得激光脉冲成丝阈值功率较高,而脉

宽较大时,激光脉冲成丝阈值功率变小[２８Ｇ３０].根据

激光强度公式I＝P/A(其中I 为光丝钳制强度,P
为成丝阈值功率,A 为光丝核区横截面的面积)可
知,在相同的气压、介质等条件下,光丝核区横截面

的面积不变,因此,当激光脉冲成丝阈值功率变小

时,激光钳制强度变小.因此,较低的光丝钳制强度

使得光丝内部产生的等离子密度减小,最终导致荧

０５０８０２４Ｇ４
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光脉冲信号逐渐减弱.

４　结　　论

研究了飞秒光丝诱导燃烧中间产物荧光光谱的

激光脉宽和偏振效应,通过测量光丝诱导荧光与激

光脉宽、偏振的关系,获得了激光偏振和激光脉宽对

燃烧中间产物荧光光谱信号的影响规律.根据荧光

信号强度的变化特征,认为该变化主要是由不同脉

宽和偏振条件下飞秒激光在火焰中成丝的不同钳制

强度诱导的等离子体密度决定的.这些结果为有效

操控飞秒激光光丝在燃烧场中诱导的荧光信号,进
一步提高探测精度提供了依据和参考.
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