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在强的0W DF 激光作用下，氮分子在高压下因压力诱导吸收而被泵浦到 v=l 能级.用 Ar+ 激光

作光辉、，测量内的反斯托克斯喇曼散射，从而i测得室也下 N\I的平均振动弛豫寿命亏为 0 .46土。 .30

soc' !l.tm. 

N2 分子的振动弛豫速率是一个很重要的参数，由于体系复杂p 有关的理论计算目前还

不能得到令人满意的结果p 其研究工作主要是用各种方法测量凡的振动弛豫寿命。 由于

N2 的激发和探测都很困难p 所以室温下的数据很少p 彼此相差也大。 Millikan 等[1)用激波

管测量了 1900 I"V 4500 K 时 N2 的振动弛豫寿命叫 Hendcr80n[2]用 Kund古管在 476K 时作

了测量p 并推算到 300K 时 τ=O.16sec o atm[曰 KovaC8 等[3J用瞬时受激喇曼散射法(SRS)

测得 300互时3τ=4土2S8Co刑四; McLeary 等圆的数据为 τ= 7 X 10-3 S8C 0 的皿p 其间相差近

三个量级。本文用激光反斯托克斯喇曼散射的方法，以强的 DF 激光作泵浦源，测量了室温

下民的振动弛豫寿命。

一、原理

由于凡是同核双原子分子，其偶极矩为零3 元红外吸收y 所以用一般的方法不能泵浦到

心=1 的能级。但在高压下，由于压力诱导吸收t飞在 4.3μ皿附近有弱吸收带，可以吸收部

分 DF 激光。当用 DF激光泵浦 N2 时p 有关 N2 (v=1)的速率方程为:

001 = W旦 -Ah-n13
出 EV τ

(1) 

式中 m 为它=1 的民分子浓度;右边第一项为泵浦速率， Wa 为被 N2 吸收的激光功率p 它可

从 DF激光的谱线功率分布和吸收系数m 计算口 E=hv=4.65 X 10-20 Jjmol 为 N2 (v=1)

的振动量子能量}V 为吸收 DF激光的民的有效体积;第二项为自发辐射速率， A 为自发辐

射系数，它与凡的压力诱导吸收系数成正比p 在液氮中 (l/A) =56.68四[UJ 而室温下民的

吸收很小p 即 A<1/56.6 ， 所以这一项可以略去1 第三项是比价=巧的振动弛豫速率。

用测量反斯托克斯喇曼散射的方法来测量风(也 =1) 的浓度。由于泵浦速率有限，在高

压下凡(ψ=1) 的弛豫很快(10-2 SOC 量级)，所以散射信号很弱p 用先于计数法元法观察信号
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的衰变过程。本文是从凡(ω=1) 的稳态浓度来计算弛豫寿命的。在实验时， DF 激光泵浦

时间约为 28eo，比高压下凡(v=l)的寿命长得多，因而可达到稳态，使(伽l/dt) =0。于是

(1)式就简化成下式3 可计算出 τ

τ= ifl，leEV /Wa, (2) 

式中饥18 是民(v=l)的稳态浓度。

喇曼散射的强度(光子计数倍〉与该能级的分子浓度成正比，与散射频率的四次方成正

比，所以，可以从反斯托克斯喇曼散射强度 Is 和斯托克斯喇曼散射强度 Ias 来计算

旦旦 =0主~j..!!Ji γ(~) , (3) no - Is \VaS I 

式中 no 为基态 N2 分子浓度F 实际上就等于民的浓度;0 为光谱灵敏度修正系数 Vs 和 VaS

分别为斯托克斯和反斯托克斯喇曼散射频率。从 (2) 和 (3)式得到

I ,.s I Vs γ EV9lo =。一一(一)一一~o (4) 
Is \ vasl TVa 0 

二、实验装置和结果

实验装置如图 1 所示。其中吸收池用四块厚度为 6mm 的白宝石片和两块石英盖板作

窗口 P 用环氧树脂粘结在不锈钢框架上。

DF 激光从自宝石窗通过样品池，经 M1J
M2 反射F 四次通过样品池来增强泵浦o
Ar+ 激光为单线输出 (4880λ)，功率为
1Wo 光路上的棱镜 P 用来去除荧光。 A.r+

激光用f=35mm石英透镜 L1 聚焦p 通过

样品池后3 再由凹面镜 M4 反射，以增大激

发速率。喇曼散射光收集系统使用了两组

相对孔径和焦距不同的透镜组，以增大集

光效率。双单色仪出入口狭缝都是1皿皿p

光栅刻线密度为 1200且丑eJ皿血，相应的光

L 
棱镜 P

吸~-ø-~ 双单色仪

光电倍增管

谱宽度是 13Å o
监别放大器 光子计数器 X-y 记录器

实验用的 N2 纯度为 99.9995% 0 图 1 实验装置示意图
泵浦 N2 用的 DF 化学激光器是本实 Fig. 1 Schematic diagram of the 

验室研制的。与凡吸收有关的谱线功率 experimental device 

分布和对应的吸收系数在表 1 列出。 DF激光每次吸收程长为 10m， M1 和 M2 的反射率为

97%，白宝石窗口透过率为 85笋， DF 激光束平均直径为 6mm少故有效激发体积为 V=

O.9cmso 对喇曼散射光接收系统的光谱响应用标准灯骨作了测量p 得到系统对反斯托克斯喇

曼散射(λ =4381. 6λ)和斯托克斯喇曼散射(λ二5506.2λ)的灵敏度修正系数为 0=1/2.850
N2 弛豫寿命的测量结果在表 2 中列出。 由于室温下热激友会有少量 (<10-4) 的 N2 分

势 lkW 、澳妈灯，经中国计量院标定过.
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表 1 DF 激光谱线功率分布与吸收系数

Table 1 DF laser lines power distribution and absorption coeffìcients 

E、H特 线 提 长 占总功率的百分数 吸 (a收tm-系2cm-数1) 白](μ) 

P2(8) 3.80 9.5 1.00x 10-8 

P 2(9) 3.84 9.7 2.77 X 10-8 

Pz (10) 3.88 8.6 5.38 X 10-8 

P 2(11) 3.92 1.2 9.20xlO-8 

P 3(7) 3.89 5.3 6.84x 10-8 

P s(8) 3.92 8.3 9 .20x 10-8 

P3(9) 3.97 3.5 1.73x 10-7 

P3(10) 4.00 7.7 2.61x10-1 

P3(11) 4.05 1. 0 5.08 X 10-7 

表 2 N:a振动弛豫寿命测量结果(T=282K)

Table 2 Results of measurement of N2 vibrational relax l1，tio丑 time (T=282K) 

光子计数器读数 N2压力 DF' 激光功率 N2 振动弛豫寿命
序号

(atm) (W) τ(sec.atm) 1s 1"s 

1 8.0x 105 50 80 200 0.43 
2 8.0x 105 40 80 200 0.35 
3 5.8x105 39 85 190 。.49

4 5.8x105 12 80 190 0.15 
5 7.25x10日 110 100 190 1. 11 
6 7 .25x 105 25 100 190 0.25 
7 7 .25x 105 42 100 190 0.42 

泪再J' T(k) 
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图 2 N2 的振动弛豫寿命与温度的关系

Fig. 2 The dependence of vibra tional 

relaxation time of N!l on tempera古ure

于处于创=1 的能级，当斯托克斯喇曼散射计数很大

时p 反斯托克斯喇曼散射存在小的计数，实验将它作

为暗计数处理。表 2 中的 Ias 是在 DF 激光泵浦时的

计数与暗计数之差。平均振动弛豫寿命主为 0 .46土

O.30sec-atm(282K) 。

误差主要来源是 1)光子计数的随机波动F 按泊

松统计F 波动的相对值正比于(1/ "j万)JN 为光子平
均数。所以2 在我们的条件下，反斯托克斯喇曼散射计

数的误差可达 15仇 2)DF 激光功率的变化(~10知);

3) Ar+ 激光功率波动("，5%) 。

根据有关文献数据和本文的测定值，用最小二乘

法拟合 4500 ，，-， 282五范围内民的振动弛豫寿命飞得

到下列经验公式

logτ =51. 20T~1月一8.08，

式中 τ 的量纲为 sec.atmo 有关数据与上式的比较如图 2 所示.

(5) 
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三、小结

1.本文提出一种新的方法来测量室温或更低温的凡的振动弛豫寿命3 使用了大功率

连续 DF激光泵浦比分子，并用喇曼散射法直接测量 N2 (心目 1) 的浓度，由此得到比较可靠

的数据。

2. 实验数据表明p 室温下 N2 (ω=1) 的自发辐射脱活可以忽略，而其振动-平动 (V-T)

和振动一转动 (V-R) 弛豫是弛豫的主要通道。

3. 由于散射信号太弱，因而实验误差较大。若能增大 DF激光功率，可望能得到更准

确的数据。

本工作是在张存浩教授、庄琦同志指导下进行的。参加本工作的还有闵祥德同志。袁

启年、逢景科、桓长青、李明盛、孙以珠等同志为本实验提供了 DF 激光器;谢行滨、周必迁、

吴JI\iñ元等同志为实验装置的设计和安装给予了不少帮助F 特表谢意。
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Abstract 

N2 moleoules at high pressure were pu皿ped into 旬 =1level wi古h a high power OW 

DF laser as a result of pressure-induced absorp古ion. Using an Ar十 ion laser as 古he

Souroe we measured 尬。 anti-础。kes Raman soat古ering and ob古ained 也he vibrational 

relaxa也ion 古iIDe of N2 a古 roo皿如皿perature 古o be 0 .46土。 .30 sec.atm. 




