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提要

本文旦到7对Z快/空气火焰中 N2 分子 C.ARS -ì苦的四量，同时也进行了 N2 份于 σARSi曹町理论计

算，连i王实验5:量与理论计算比较，确定了火炬酌温度.其结果与我们用 OH 基荧光方法测量的结果基

本件合e

一、引

相干反斯托克斯喇曼散射 (CABS)光谱法3 以它高信号强度3 背景抑制的有效能力和

高的时、空分辨率作为燃烧过程的诊断手段p 一直为人们所重视口一些综述性文章相继发

表口，飞自从 Maker 和 Terhu皿e[8J 在 1964 年发现 CARS 现象以后， p倒lat; Taran 和

Moya 等人[4.5J成功地把 CA.ru3应用于燃烧环境的探测中 p 对火焰中的多种成分及温度进行

了测量。Eckbreth， J. Hall 等用 Bo:x:cars 和 Folded B侃侃rB 方法3 提高了 CARS 的空间

分辨率p 并通过用 C.ARS 理论的计算谱和实验测量谱相拟合的办法3 精确地测量了火焰

的沮度E630 复旦大学的徐兆顺等人m用 CARS 方法测量了热管炉的温度。但由于温度在

1000K 以下3 所以没有观察到U N~ 分子 CARS 谱的"热带飞本文用自制的 YAG 倍频激

光器 (532nm) 及其泵浦的染料激光器 (607nm) 测量了乙快/空气火馅的 OARS 谱p 并按

CARS 理论编排了计算程序J 用计算机计算出理论 C.A..RS谱与实验谱拟合方法，确定了火

焰的温度。

二、实验装置

实验装置如图 1 所示。 Nd:YAG 脉冲激光器倍频输出 (532nm)，脉冲能量4OmJ，脉

冲宽度 13ns.1用它泵浦可调谐染料激光器(R610染料)，在 607nm 附近输出 6mJ 作为斯托

克斯(8协k咽〉光o YAG倍频后剩余的 1.06μ皿基披(线宽 O.lcm-1)经分束片 BS1分出后，
由 LiIOa 晶体再次倍频产生 28mJ 绿光3 并以它作为实验的泵浦光的J 经过延迟后由分束

片.BS:I与斯托克斯光作共线混合p 混合处两束光的直径约为 3m皿o 紧靠着分束片放置透

镜 Ll，使光束在火焰中心会聚(最小直径约为 O .4 mm)。预混合的乙快/空气在燃烧室喷口

产生平面型火焰(棍合比为 1:6) 。在火焰中.1 N!! 分子产生的 OARS光经棱镜分光后，通过

滤色片 (F1， Fρ、光阑(..41)，进入 O.5m 光栅单色仪，以便有效地谴掉杂光。由 M-12FCõl
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型光电倍增管把 C.AR.'3光转为电信号送至Boxcar 积分器 A 通道。从分束片 BS2 分出一

小部分激光p 由另一光电倍增管接收送至 B 通道， PARC 162 平均器以 AjB 横式输出，以

便尽可能消除激光功率起伏的影响3 通过记录仪得到 CARS 谱。

一---、 CARS 谱的测量

首先我们测量了室温空气中凡分子的 OARS 谱(按上图所示的装置)。当没有点燃火

焰时3 在两束光的会栗点处产生很强的 N2 分子的 CARS

光p 以致在单色仪出口处可以用肉眼看到很亮的蓝光。染

料激光器从 6065λ 扫描到 6075λ 记录了室温空气中叭
的 CA.RS谱F 如图 2所示。从谱中可看到转动结掏基本上

不能分辨出来J 当然也没有"热带))出现。

其次我们测量了乙快/空气火焰中氨分子的 OARS 谱。

激光扫描从 6055 Å"'6075λ，由于火焰中 N2 的相对改度
低r 而且背景光很强，对入射激光的散射也相当严重J 因此
它比空气中的 OARS 谱要小几个量级。为避免周围冷空

气产生的 OABS 信号的如向2 我们让两束入射光在玲空气

中重叠区尽量缩短3 同时采用短焦距透镜2 使火焰中凡的
21110 Zl120 21.lSO ~ OA.RS谱占有绝对优势。图 3 是实验得到火焰中的凡的

阿. 2 CA..RS spectrum of OARS 谱。它包含了两个振动带J 右半部分是 v' = 1 ，-..;俨-

N2 at room tempareture 0 振动带 Q 分支的 CAR9 谱。显然它包含一系列转动峰，

峰上的数字是角动量转动量子数 J值) J 从 10 到 38 的转动峰基本上都能分辨q 转动峰的

包络线也接近于玻尔兹曼分布。左半部分是所谓的"热带气它是 v'-2.....， v" ""，， 1 振动带 Q 主

的 CARSl普p 在温度较低时(1ω000 以下)高能级(勺" =-1)粒子布居数少3 只有在火焰高温环
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Fig.3 且xperi皿ent.al C.ARS spectru皿

境中这个带的 CARS 谱才会出现。我们所得的"热带'OARS 谱结构很清晰F 说明该火焰温

度很高。在这个谱区中除了有(231)"热带"的谱线，还有(lJ 0)带谱线叠加在上面，这使得

;，热带"中转动钱强分布变得复杂了。例如p 由于两个带的两条转动线完全重合而出现了两

个高峰。

四、 CARS 谱的理论计算

CARS 是一种三阶非线性光学效应。两个泵浦jt子忡.)与一个斯托克斯光子(ω儿通

过介质的三阶极化率 χ由产生一个反斯托克斯光子〈叫..=2ωp一均产生的这一新的光束与

入射光具有相似的时、空相干性，当 ω，一ω，正好调到介质拉曼能级间隔时，友生 CA.RS的共

振增强效应口

O.A.RS信号的强度由理论分析∞可以写为

儿(ω田) cx: Ix(3) I !lp~.， (1) 

式中 p... p. 分别是泵浦光功率和斯托克斯光功率。 x(句是介质的三阶极化事，它决定了

CARS 谱的形状。 X(8) 分为两部分: X(8)~XR+ χn.& xraB 是与频率无关的非共振项;俨是与介

质的共振绪掏有关的项，其表达式为
/dσ飞.

2NO矗 h 飞dQ)~， J a"， J-ω~.J 
xR(Cùg } =τ±TZ 飞/ J\ !} .: T'? " . , J (匀

。 ω3.J一 (ω，一 ωI)!}~tbr(wp一 ω.) J 

式中"和 J 分别是电子基态能级振动量于鼓和转动量子数。@和 J 的取值范围按所需精

度而定J 我们这里取 'V =O.. 1; J 从 1 取到 100由 N 是氮分子浓度J A，.r;是与能级 ('tI， J)相邻

的能级布局数差。在热平衡条件下，分子按能级的布局服从琼尔兹曼定律
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No.J= 的(2J+l2.e:xp( - E f.'ol/kT) , (3) 
Qo-QJ 

f 6, J = 偶数，
式中的:是核自旋统计权重因子。 gJ= 才 因此偶数 J 峰要比奇数 J 峰高四倍。

l3) J=奇数。

也和 Ql:分别是振动和转动配分函数。1.R 中的屿.1 和 Eo•J 可以从双原子分子能级公式中
得到也氮分子的能级如图 4 所示，两

9β111/2 个带头分别位于
51,2. Î 12 

I (1--1/ 23/ 

能级的主要参数取自文献 [9J 、 [lOJ 。

公式 (2) 中的一般喇曼散射截面

(dσ/dD)o./:按 Ha口[6:1给出的表达式，

近似地取为

(dσ/dD) 'O， IOCω:(v+刀 (4)

式中 T"， J 与具体的燃烧系统的参量

(压力、温度)有关。在计算时我们试

着选取了 O.05........0.2om-1 之间不同

的几个r 值y 确定它对 CARS 谱影

响的规律2 同样，非共振项 .x"R 形成

了 CARS 谱的背底J 我们也分别选了

不同的 xnR 取值2 这主要依据文献 [llJ 中给出的凡分子最大共振峰值 xgaz 和 Xr.R 的比值。

在做这两个参量的选择时发现;， r 明显影响谱线的宽度3 且当 r 变大时1 (1 , 0)带头突起。

rúl 除了普遍增加 OARS 的背底以外J 对"热带71的抬高尤为明显飞

此外，我们对激光线宽带来的谱的卷积问题也做了汁算。在一个实际的 CA.RS 实验中 2

ωp 和 ω，都不是严格单色的2 它们都有一定的激光线宽，因此 OARS 谱应是与这些线型函数

的卷积。在本实验中， ωF 线宽比的要小一个量级，作为近似只考虑斯托克斯线宽的影响。

假设它具有高斯线型Cl12l

V-2 J 

'gV E-AF. 

.Q(3) q (2). 也(l)

V"-l r 
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Fig.4 Vìbratationallevels of ground-state ~2 
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的。= 2329.946 om-1, 
JI :2 1 = 2301. 366 cm-1

o 

那么 OARS 信号强度为
g(ð) =exp[ 一 (ð;'JωD)2] J (5) 

P山山JIχ(3) ( Cù3 - ð) ! 2州dδ。 (6)

上面两式中 .1wD 是斯托克斯光的线宽) ð 是卷职变量 Llú>D 的存在使得 CARS 的光谱

分辨率大大下降，以玫奇数 J 转动线被"淹没"。经过选取几个 Llwn 值后发现2 线宽 LkðD=-

1. 2om-1.时与实验谱谱线的可分辨情况相宜3 同时 r 取 O.09om-1 和(X~x/XnR) = 52 与实

验谱的结构相似。

在选择了这些参量后p 以温度 T 为变量计算了一个系列谱3 如图 5所示p 从谱中可见，

T=1000K 时几乎没有"热带" (1 ;, 0)带也较窄口 随着温度升高，转动态布居向高 J 值方

向移动"热带"出现，并逐渐升高。

·文献[叮对这部仿的影响挂有考虑.
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五、结果与讨论

在作出不同温度节的理论 CARS 谱以后，将实验谱与理论谱进行了对比y 特别是热带

部分的比较，找出与实验谱拟合最好的理论谱J 从而确定火焰的温度为 2200K土150KJ 这
与我们用激光激友 OH 基荧光方法所确定的同一点火焰温度(2300 K:!: 140 K) 基本符合。

测量的主要误差来自两个方面:第一J 由于激光强度的起伏J I!p使是微小的起伏2 也会使

C.A..RS信号强度产生接近立方的变化3 虽然我们采取了双通道对比的方法p 但光谱强度的起

伏仍然较大p 这就使实验谱不能与理论谱的每一条线(强度〕完全拟合F 在拟合过程中3 实验

谱的强度采用平均值3 当然起伏较大口第二，理论谱的参量选择还不理想，即理论谱与真实

谱还有一定的差距J 尚需要改进计算参量3 使其更接近于真实谱。

尽管如此3 我们认为用实验谱与理论谱相拟合的方法来确定温度J 比仅仅用实验谱振动

带高度比、转动线强度比的方法确定温度要准确得多。原因是:实验中由于存在喇曼线宽、

激光线宽3 导致了转动绒的重叠p 因此谱线强度的变化不是简单的玻尔兹曼形式，还包含着

卷积的影响3 此外非共振项 xRB 对谱带的影响也比较复杂z 而理论谱的计算则把激光线宽、
喇曼线宽、非共振项 xaR 等因素一并考虑进去，给出接近真空的 C.ARS谱，然后用实验谱与

理论进行比较p 这种对比较是整个谱的对比p 不是几个点的对比，因此可以减少个别点所出

现较大的偶然误差(包括火焰不稳定所造成的误差)。

可以设想J 如果进-步提高激光强度的稳定性J 或采取其它措施减少激光强度的起伏对

测量信号的影响:进一步完善计算程序3 提高理论计算的精度p 温度测量的准确度会大大提

高J 本文仅仅给出实验的初步结果3 进一步的精确实验工作仍在进行。

感谢费浩生同志对本工作给予的帮助。
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We have me9sured 也he spootrum oí Coherent Anti-Stok四 Raman Spectroscopy 

二0ABS) of N2 in a C:aH::jair flame andω四pu切d its t且eoretical spec址um. Basedon 也e

3omparison between 也heoretical and experimental spectra, wo have d的ermined 血。

he皿pareture of the fiame. It ìs ìn agreement wì忘h what we go也 by using 在he 皿ethod of 

laser-ex:cìted fluorescenoo of OH in 也he sa皿e ftame. 




