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摘要　针对自发拉曼散射技术应用于实际燃烧场参数测量时面临的主要技术难题，采用ＸｅＦ（ＣＡ）激光作为激励

光源，开展了自发拉曼散射技术实验研究。通过分析拉曼散射过程对光源参数的要求，优化了ＸｅＦ（ＣＡ）激光器部

分参数，建立了自发拉曼散射诊断系统，实现了气体介质主要组分浓度在线测量，对比了ＸｅＦ（ＣＡ）激光与主流激

光作为拉曼散射光源的优缺点。结果表明：与现有主流光源相比，具有脉冲能量大、微秒级脉宽，位于可见光波段

等特点的放电抽运ＸｅＦ（ＣＡ）激光非常适合用作自发拉曼散射激励光源。
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１　引　　言

自发拉曼散射（ＳＲＳ）技术可用来测量燃烧场的

温度及主要组分浓度信息，是为数不多的能够实现

流场参数定量测量光学技术之一［１－４］。ＳＲＳ技术理

论比较成熟，数据处理相对容易，且单次测量即可获

取燃烧场主要组分及其浓度信息，因此，在燃烧场多

组分定量测量方面具有不可替代的独特优势。

与ＳＲＳ技术的独特优势相比，该技术的缺点也

比较明显：１）由于分子的拉曼散射截面很小，导致拉

曼散射信号非常弱，特别是在火焰介质，由于气体分

子密度降低，使拉曼散射信号进一步减弱；２）激光与

介质作用导致的各种背景干扰较强，尤其是激光诱

导气体介质产生的等离子体光谱和荧光光谱。

激励光源是拉曼散射系统的关键设备之一，光
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源的参数指标直接影响了ＳＲＳ诊断系统的性能。

随着激光器技术的发展以及诊断对象的变化，ＳＲＳ

技术所用的激光光源也在不断地发展变化。在

ＳＲＳ技术发展过程中，处于紫外波段的准分子激光

一度成为ＳＲＳ技术的首选光源
［５－７］。借助于准分

子激光波长短、能量大等特点，拉曼散射信号强度大

大增强，对洁净燃烧场的诊断取得了长足的进展，在

火焰中获得了单脉冲、高信噪比的拉曼光谱，甚至实

现了流场参数的二维可视测量。但是，随着诊断对象

变得越来越复杂，准分子激光波长短、能量大的特点

却带来了强烈的光谱干扰。特别是对于高碳数碳氢

燃料燃烧场，未燃烧的燃料、产物多环芳烃（ＰＡＨ）等

在紫外激光作用下产生很强的荧光干扰，造成拉曼散

射信号的信噪比严重下降，甚至完全被淹没在荧光干

扰中。

为了解决在实际燃烧场诊断中的强荧光干扰，

许多研究人员开始关注可见光源。ＹＡＧ激光就逐

渐取代准分子激光成了ＳＲＳ的主要激光光源
［８－１０］。

与紫外激光相比，可见光一般不会激励燃料产生强

的荧光干扰，但由于拉曼散射信号与激光波长的近

四次方成反比，因此，可见激光激励所得到的信号强

度远低于紫外激光激励。为了在使用可见激光作为

激励源的同时提高信号强度，最直接的方法就是提

高激光的脉冲能量，但随着激光能量的提高，激光诱

导击穿效应以及激光对光学窗口的损伤等变得越来

越严重。短脉冲激光很高的峰值功率是导致激光诱

导击穿及激光对光学窗口损伤的主要原因。为了在

保持激光脉冲能量的同时降低峰值功率，普遍采用

的方法是借助脉冲展宽技术对纳秒级激光进行脉冲

扩展，达到降低激光峰值功率的目的。目前，用于燃

烧诊断的ＳＲＳ技术大多采用ＹＡＧ激光作为激励光

源，其脉冲宽度约８ｎｓ，采用脉冲展宽技术可以将几

个纳秒的激光脉宽扩展到近百纳秒［１１－１２］。这种方

法在一定程度上降低了激光的峰值功率，利于降低

激光诱导击穿的概率并减少光学器件损伤。但脉冲

展宽装置的展宽效果有限，而且会导致诊断系统变

得较为庞大，系统的稳定性、抗振性大大减低。为

此，满足ＳＲＳ实验所需的新型光源就成为研究人员

的探寻目标。

与现有激光光源相比，放电抽运ＸｅＦ（ＣＡ）准

分子激光［１３－１４］具有脉冲能量大、微秒级激光脉宽、

处于可见光波段等特点，有望成为一种较为理想的

ＳＲＳ激励光源。本文针对ＳＲＳ技术测量实际燃烧

场参数时面临的系列技术难题，采用ＸｅＦ激光作为

激励光源，开展了ＳＲＳ技术实验研究，通过分析拉

曼散射过程对光源参数的要求，对ＸｅＦ激光器的参

数进行了分析优化，并建立了ＳＲＳ诊断系统，实现

了气体介质主要组分摩尔分数在线测量。

２　基本原理

激光作用到气体介质时，激光与气体分子相互

作用会产生弱的非弹性散射，称为拉曼散射。拉曼

散射光的频率与入射光的频率有一定的频差，即拉

曼频移。拉曼频移是由散射分子的性质决定。入射

光频率与散射光频率的相互关系为

ν＝ν０±νＲ， （１）

式中ν为散射光频率，ν０ 为入射光频率，νＲ 为拉曼频

移，频率减小代表斯托克斯拉曼散射，频率增加代

表反斯托克斯拉曼散射。当所测气体介质处于热平

衡状态时，实验测得的拉曼散射信号强度可表示为

犐Ｒ ＝η狀犐０
ｄσ
ｄΩ
犞， （２）

式中犐Ｒ 为探测到的拉曼散射强度，η为探测系统的

接收效率，它与系统光路布局、光谱仪、探测系统等

硬件的效率有关，一般需要通过标定的方法获得，犐０

为入射激光的强度，ｄσ／ｄΩ为被测组分的拉曼散射

截面，狀为被探测组分的分子数密度，犞 为探测区域

的空间体积。

３　ＸｅＦ（ＣＡ）激光参数及其优化
光源参数中，影响拉曼散射信号信噪比的主要参

数有波长、线宽、脉冲宽度、脉冲能量以及偏振态等。

图１ 不同线宽激光激励下的Ｎ２ 拉曼光谱

Ｆｉｇ．１ ＥｆｆｅｃｔｏｆｌａｓｅｒｌｉｎｅｗｉｄｔｈｏｎｔｈｅＲａｍａｎ

ｓｐｅｃｔｒａ

３．１　犡犲犉（犆犃）激光光谱

ＸｅＦ（ＣＡ）激光的波长位于４６０～５００ｎｍ范围内

的宽光谱蓝绿波段。计算结果表明，激励激光的线宽

对拉曼光谱的光谱分辨率和信号强度影响较大，图１

１１１４００１２
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所示为理论计算的不同线宽激光激励下Ｎ２ 分子的拉

曼散射光谱。计算时设定的温度为１０００Ｋ，压强为１．

０１×１０５Ｐａ。由图１可以看出，随着激励激光线宽的增

加，Ｎ２分子拉曼光谱的分辨率逐渐降低，转动光谱结

构逐渐消失，同时，光谱轮廓线的峰值强度逐渐降低。

因此，为了提高信号强度，获得光谱分辨率较高的拉曼

光谱，需要激励激光具有较窄的线宽。

通过在ＸｅＦ（ＣＡ）激光器光学腔内设置色散元

件，对激光线宽进行压缩，实现了较窄带激光输出，

而且可以在一定范围内对输出激光的波长进行调

谐，激光输出能量随波长呈近高斯分布，最佳输出波

长位于４８０ｎｍ附近。根据ＸｅＦ（ＣＡ）激光波长与

输出能量的相互关系，结合拉曼散射信号强度与激

励激光波长的关系，可以计算出用于拉曼散射过程

激励时的最佳激光波长。

在考虑激光波长对拉曼散射信号强度影响的同

时，还需要分析激光激励燃烧场气体分子产生荧光

干扰的情况。ＸｅＦ（ＣＡ）激光位于可见蓝绿光波段，

一般不会激励煤油等高碳数碳氢燃料产生强烈的荧

光干扰。但由于ＸｅＦ（ＣＡ）激光的光谱范围很宽，

在该范围内，燃烧场中部分组分可能会共振吸收激

光并辐射荧光，同样会严重干扰微弱的拉曼信号。

计算结果表明，在ＸｅＦ（ＣＡ）激光的调谐范围内，燃

烧场中部分自由基（ＣＮ、ＣＨ等）能够对激光形成共

振吸收并可能产生荧光辐射干扰拉曼光谱。

根据ＸｅＦ（ＣＡ）激光可调谐的特点，综合考虑

拉曼散射信号强度和荧光干扰，认为用作拉曼散射

光源时ＸｅＦ（ＣＡ）激光的最佳输出波长为４７３ｎｍ，

此时能够获得最佳的信号强度，且不容易产生荧光

干扰。图２为实验测量得到的优化后ＸｅＦ（ＣＡ）激

光光谱，波长为４７３．７ｎｍ，线宽为０．８７ｎｍ。

图２ ＸｅＦ（ＣＡ）激光光谱

Ｆｉｇ．２ ＳｐｅｃｔｒｕｍｏｆｔｈｅＸｅＦ（ＣＡ）ｌａｓｅｒｒａｄｉｃａｌ

３．２　激光脉冲能量／脉冲宽度

ＸｅＦ（ＣＡ）激光器在宽带状态下的单脉冲能量

范围为３～４Ｊ，由于采用了线宽压缩技术，所以在一

定程度上降低了激光输出能量，实验中测量得到的

激光单脉冲能量约为１Ｊ。图３所示为ＸｅＦ激光的

典型脉冲波形，由图３可以计算出激光的脉冲宽度

约为１．２μｓ，这一时间尺度既能够满足燃烧诊断所

需的时间分辨率，同时也能够很好地保持较低的激

光峰值功率，从而消除激光诱导击穿现象。

图３ ＸｅＦ激光脉冲波形

Ｆｉｇ．３ ＷａｖｅｆｏｒｍｏｆｔｈｅＸｅＦｌａｓｅｒｐｕｌｓｅ

３．３　偏振态

ＸｅＦ激光器通过采用布儒斯特窗结构设计，实

现了线偏振激光输出，输出激光的偏振方向与激光

器窗口的安装方式直接相关，可以通过改变窗口的

方向调整输出激光的偏振方向。激光器窗口有两种

不同的安装方式，如图４所示。其中，采用图４（ａ）

中所示安装方式时，出射的激光为水平偏振，采用

图４（ｂ）中所示安装方式时，出射的激光为垂直偏

振。由于拉曼散射实验中，输出激光、信号接收系统

等位于同一水平面内，由拉曼散射理论可知，此时应

使输出激光垂直偏振，即激光器窗口应采用图４（ｂ）

所示的安装方式。

图４ ＸｅＦ激光器光学窗口示意图

Ｆｉｇ．４ ＯｐｔｉｃａｌｗｉｎｄｏｗｓｏｆｔｈｅＸｅＦｌａｓｅｒｄｅｖｉｃｅ

４　基于ＸｅＦ（ＣＡ）激光激励的拉曼散

射实验

基于ＸｅＦ（ＣＡ）激光激励的拉曼散射实验系统

如图５所示。实验系统主要由激光器、光谱仪及外

光路等几部分组成。ＸｅＦ（ＣＡ）激光作为拉曼散射
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激励光源，由焦距为３０ｃｍ的球面透镜聚焦于探测

点，散射信号由大口径收集透镜（犉＝１．５）以成像方

式会聚于光谱仪狭缝处，经光谱仪分光后由ＩＣＣＤ

探测。为了减少背景干扰，在收集光路上放置了空

间滤波装置，并且在光谱仪狭缝前放置了一块陷波

滤光片，用于滤掉激励激光的各种散射光。在激光

聚焦透镜前放置了一个分束镜，分出约５％的能量

到激光能量计中，用于测量激光的脉冲能量。光纤

光谱仪接收激光散射信号，获得激光的光谱信息。

图５ 自发拉曼散射实验系统

Ｆｉｇ．５ ＥｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｓｅｔｕｐｏｆＳＲＳ

　　为了提高激光能量的利用率，在激光光路上放

置了一个凹面反射镜，反射镜的凹面球心与探测点

重合，可以实现激励激光原路返回。同样，为了提高

信号的收集效率，在收集透镜对面放置了一个凹面

反射镜，由探测点发出的拉曼散射光经凹面反射镜

反射后回到探测点，并由收集透镜收集。通过上述

方法，可以将最终测得的信号强度提高为原来的４

倍。

拉曼散射实验系统中，需要精确控制激光和信

号探测之间的时序。拉曼散射信号与激励激光在时

间上同步，因此，要求探测系统中ＩＣＣＤ相机的拍摄

时间与激光信号同步，而ＸｅＦ激光器输出激光的时

间特性主要由激光器的放电时间决定。为了精确设

置实验系统的时序参数，测量了ＸｅＦ激光器运行时

各个信号之间的时序，如图６所示。图中给出了激

光放电触发信号、放电电流信号和激光信号的时序

波形，由此可以测量得到触发信号与激光信号之间

的延时为１．３９μｓ，激光脉冲宽度为１．２μｓ。

拉曼散射实验系统的时序同步控制以ＸｅＦ激

光器放电触发信号作为时间基准和触发源，触发用

于数据采集的ＩＣＣＤ相机，根据激光与触发信号之

间的延时和激光信号的脉冲宽度设置相应的ＩＣＣＤ

拍摄延时和曝光时间，实现信号同步采集。

５　结果与讨论

５．１　空气中主要组分的拉曼光谱

基于ＸｅＦ（ＣＡ）激光激励的拉曼散射实验系

图６ ＸｅＦ激光器触发、放电和激光信号波形

Ｆｉｇ．６ Ｗａｖｅｆｏｒｍｓｏｆｔｒｉｇｇｅｒ，ｄｉｓｃｈａｒｇｅｃｕｒｒｅｎｔ

ａｎｄｌａｓｅｒｐｕｌｓｅ

统，开展了气体介质拉曼散射测量实验，获得了空气

中主要组分的单脉冲拉曼光谱，如图７所示。图中

的两条谱线分别对应空气中的Ｎ２ 和Ｏ２。通过计算

每种组分拉曼光谱的强度，由（２）式可以计算出两种

图７ 大气的拉曼散射光谱

Ｆｉｇ．７ Ｒａｍａｎｓｐｅｃｔｒａｏｆｔｈｅａｔｍｏｓｐｈｅｒｅｉｎｄｕｃｅｄ

ｂｙＸｅＦ（ＣＡ）ｌａｓｅｒ
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组分的相对分子数密度，进而可以获得两种组分的

摩尔分数。计算得到的空气中 Ｎ２ 的摩尔分数为

０．７７，Ｏ２ 的摩尔分数为０．２３。与空气中 Ｎ２、Ｏ２ 两

种组分的实际摩尔分数相比，测量存在一定的不确

定度，主要原因有两个方面：首先，由于光谱信噪比

的原因导致计算光谱强度时存在一定的不确定度，

最终引起组分摩尔分数计算的不确定度；其次，自发

拉曼散射技术一般只计算实际测量到的组分，这种

计算方法往往会忽略微量组分。上述两种原因导致

了最终测量得到的组分摩尔分数存在一定的不确定

度，特别是对于摩尔分数较小的组分，会产生较大的

相对不确定度。

５．２　不同激光激励拉曼散射比较

为了评价ＸｅＦ（ＣＡ）激光激励拉曼散射过程的优

劣，分析比较了几种不同激光激励下拉曼散射信号强

度、干扰种类及强度和激光对器件损伤等情况。作为

比较的光源有ＹＡＧ激光器的二倍频输出（５３２ｎｍ）、

三倍频输出（３５５ｎｍ）和放电抽运ＸｅＦ（ＣＡ）准分子激

光（４７３ｎｍ）。其中，前两种激光是目前自发拉曼散

射技术的主要光源。比较过程中激光能量、系统外

光路和探测系统的参数设置保持不变。结果如表１

所示。

表１ 激励激光对拉曼散射的影响

Ｔａｂｌｅ１ ＥｆｆｅｃｔｏｆｄｉｆｆｅｒｅｎｔｅｘｃｉｔｅｄｌａｓｅｒｏｎＳＲＳ

Ｗａｖｅｌｅｎｇｔｈ Ｓｉｇｎａｌｉｎｔｅｎｓｉｔｙ Ｆｌｕｏｒｅｓｃｅｎｃｅｉｎｔｅｒｆｅｒｅｎｃｅ Ｐｌａｓｍａｉｎｔｅｒｆｅｒｅｎｃｅ Ｄａｍａｇｅｏｆｏｐｔｉｃａｌｄｅｖｉｃｅｓ

３５５ｎｍ ６２ Ｓｔｒｏｎｇ Ｍｉｄｄｌｅｓｔｒｏｎｇ Ｙｅｓ

４７３ｎｍ １４ Ｎｏｎｅ Ｎｏｎｅ Ｎｏ

５３２ｎｍ １３ Ｎｏｎｅ Ｍｉｄｄｌｅｓｔｒｏｎｇ Ｙｅｓ

　　由表１可以看出，在相同激光能量条件下，

４７３ｎｍ激光与５３２ｎｍ激光激励的拉曼散射信号强度

明显低于３５５ｎｍ激光激励时的拉曼散射信号强度，

因此，采用３５５ｎｍ激光作为激励光源在提高信号强

度方面具有很大的优势。另外，与５３２ｎｍ激光相比，

虽然４７３ｎｍ激光激励拉曼散射具有一定的波长优

势，但由于所用４７３ｎｍ激光的线宽较宽，导致所激励

拉曼散射信号强度降低，因此最终两种激光激励的

拉曼散射信号强度相当。上述比较是在相同激光能

量条件下进行的，而ＸｅＦ激光具有输出能量大的特

点，可以通过提高激光输出能量的方法增强信号强

度，弥补波长和线宽等参数的不足。

在荧光干扰方面，通过用拉曼散射技术诊断富

燃条件下煤油燃烧场，比较了不同激光作用下碳氢

燃料的荧光干扰。实验发现燃烧场中的碳氢燃料会

在３５５ｎｍ激光的激励下产生出很强的荧光辐射，

造成拉曼光谱信噪比降低甚至完全被荧光干扰淹

没，而４７３ｎｍ激光和５３２ｎｍ激光波长较长，实验

过程中未探测到荧光干扰。

ＹＡＧ激光脉宽较短（８ｎｓ），焦点附件激光的功

率密度很高，很容易诱导气体介质击穿，产生等离子

体光谱，同时也容易对焦点附近的光学器件造成损

伤。与之相比，ＸｅＦ激光的脉宽（１．２μｓ）远大于

ＹＡＧ激光脉宽，即使在聚焦情况下也不足以诱导介

质击穿，且不会损伤光学器件。

６　结　　论

自发拉曼散射技术应用于燃烧诊断面临的主要

技术难题是信号弱，易受干扰。光源是拉曼散射诊

断系统的关键设备之一，光源的参数指标直接影响

拉曼散射系统的性能。选择合适的激励光源对于提

高拉曼散射光谱的信噪比十分重要。通过理论分

析、实验测量可知，与现有主流光源相比，具有脉冲

能量大、微秒级脉宽、位于可见光波段等特点的放电

抽运ＸｅＦ（ＣＡ）激光适宜于用作自发拉曼散射激励

光源，今后需要着力解决激光线宽较宽的不足，在保

持大能量输出的同时实现窄线宽激光输出。
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