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一
、

引 言

这篇综述的目的在于介绍最近发展起来的相千反斯托克斯喇曼散射 七

七 七 方法在诊断平衡及非平衡态气体中的应用
,

包括

实验及理论两部分 文内还扼要介绍了我们正在筹备的测试系统的方案

在气体中
,

特别在稀薄气体非平衡流动中
,

探测粒子数密度分布 混合含气中各组分
,

各能态的分布 平动
、

振动
、

转动温度 粒子的激发和弛豫过程
,

都是比较困难的
,

而这些

参数的诊断对于发展高能气体激光
、

燃烧
、

激波管
、

电弧风洞技术
、

等离子体
、

大气污染监

测等都是很重要的 为此
,

发展了以下几种方法

探针和微波技术 可用于探测电子密度和温度 这种方法简单
,

但分析有不少困

难
,

而且探针干扰待测介质 微波只能做宏观平均测量

激发技术 在许多情况
,

由于气体密度或静温太低
,

幅射很弱
,

难于直接用来诊断

近年来
,

应用电子束激发
,

在 毛 流动情况下
,

得到了较好的测量结果川 另一种激发

技术是共振荧光
,

利用强光把分子泵至电子跃迁 但这类方法对于实验结果的论释有些困难

吸收技术 吸收方法在理论上是 比较完善的
,

但在许多实际情况并不方便
,

例如在

低气压或者在缺少适当吸收分子的情况 对于
, ,

等许多人感兴趣的同核分子也没

有振动吸收谱

光散射 单色光聚焦作用到气体分子上
‘ ,

可产生与入射光频率相同的散射光
,

称为

散射
,

可以用于测量气体密度

散射是由等离子体中带电粒子引起的
,

可以测定带电

粒子数密度和分布 在 年发现的以他名

字命名的散射 在苏联又称并合散射 是当用单色光

照射试样时
,

散射光谱中除了与入射光频 率 相 同 的

散谱射线外
,

还在其两侧对称 分 布 着 若

干条弱的谱线 向低频方向移动 的 称 为 七 谱

线 向高频方向移动的称为反 谱线 图 为

原理图
,

。 。 为入射光频率
, , ,

为散射分子上
、

下能级 近年来
,

在 散射的基础上
,

发展了

一种新的诊断技术—相
干 拜爪 散射 特
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别是相干反 散射
,

已经在物理
、

化学
,

生物学等多方面得到应用
,

其原理图见图 用两束强相千光 。
,

。 激励气体分子
,

其中 。 是频率可调的激光 当调

节 “ 使 。
,

一 接近气体分子的振动频率 。 时
,

散射强度将大大增加
,

而且与普通

散射不同的是此时散射光是相干的
,

这将在下节中详加诊述
。 、 ,
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为了简化实验
,

一般取 。 , 与 。 同轴入射
,

此时 光沿入射光束方向传插
,

谱线

频率为
‘

。 。 功 一 。

因此可以很方便地在高频方向区分出来 调谐 。 并分析 所对应的振转跃迁
,

就可以

获得气体组分和不同能级粒子数分布以及温度的信息 如果再加上时间过程
,

就可以得到激

发和弛豫的信息

方法比普通 散射的优点是它有高得多的转换效率
,

约 可达 肠 ’,

比

散射的 一 ’高许多量级 加之
,

信号是相干的
‘ ,

可以用滤光片简单地全部收

集到
,

而普通 散射则在空间呈各向分布
,

’

实 验时只能在一个有限的立体角内收集

因此前者的信噪比也高得多 光谱技术的高转换效率
,

可调谐
,

以及强的抗荧光干扰

能力
,

使其得到愈来愈多的应用【
’一 这种方法的缺点是设备比较复杂

,
’

数据分析处理有时

比较复杂 另外
,

当应用于气体介质时
,

’

泵浦光功率要求较高
,

光学先件易受损伤一

二
、

理 论

的理论基础和非线性光学中倍频
,

混频等一样 是利用介质介电系数的非线性

效应
。

利用的是三阶非线性效应 为了明了起见
,

我们先叙述非线性光学的基本方程
,

然后分析 所利用的三阶非线性效应 ’

非线性光学基本方程

宏观电磁运动的基本方程是 方程组 ’

·

二
·

汀

义 一含等 等

一

欠 二 一生卫旦⋯
乙
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十 二 二 沦 十 二 、
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本文所涉及的介质对象是气体
,

因此可设磁化率尹 一
,

因而 月 所有这里引用的符号都

是平常通用的
,

需说明者为 代表线性介电系数
,

与
‘

代表极化率的线性及非线性部

分 对于气体这种各向同性的介质
,

可设 “ 是标量 在一般各向异性情形是张量
,

但有色散

性质 。 是电磁场频率 。 的函数
,

即 。一 。 毋 极化率的非线性部分可表示如下 设外加

电场为
, ,

分解为各次谐波得

、,产、,了上
‘、了哎
、

二 二
,‘ 一二 。 二

户又李〔沁
一 , 。一 ‘。‘ 。‘ , 。 。 ‘

下
, 乙

、

由于 它 为实函数
,

因此 汉衍
‘ ,

‘ ‘ 一 。
, ,

屯 极化向量可表示为

尸 二
, ‘ 一 , 。 二了又粤〔,

,
、

。 ,
‘ ,

于
。“

。
十 , 。 , , 二 。‘。 , ‘

下 乙

同理有州 。
, ,

一 , 。 , ,

灼 知们卜线性介电张量
一

定叉为
’

。 。 。 ,

一 一 。毛。 。
,

勺 、 ’

、
卜 护 万 全

’

而频
上

率关系为
。

⋯
, 山

, “
,

⋯

。 。 蜘 叭 ⋯

所有非线性介电张量原则上都可
‘

由量子力学的微扰理论计算‘ 对于各向同性介质
,

利用对称

性质不难看出二阶介电张量
‘ ”

、

等于零 对于‘般二阶的
‘

‘ ”也已有成熟的测定方法
‘, 设所

有 都是在同一方向 线性偏振的 显见
,

这是产生非线性效应最有效的情况 并设极化向

量也在同一 方向
,

这样所有 都成为标量

取电流向量 一 。
,

由
,

得

典 护
·

护
, 。

, 、

一刁厄了 一矛 万万 、
“ 。个“ ” ““

另外
,

·

“
·

。 汀 二 二 “
· 一

」
一 “

·

因在波长 久 范围内
, “、 就

,

即 凡 。 】“、 , 显然
,

式 右端后两项可以忽略
,

因此
一 ‘ · , ·

一 飞 一
,、

、

卿长

于是在自由电荷
‘

沁
。的情形

,

帅 可写为
、 ‘ 一 ‘

、
、 ·

·

再利用关系

飞 一 ’

可将式 写成

耳 亡

乙

方程 是非线性光学的基本方程 从微扰理论的观点来看
‘

,

由于非线性电介系数
,

外加电

场引起非线性极化场
,

再由它诱发新的电磁场 因此从式 及 不难理解
, ‘ ” 产生倍
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频
,

和频及差频效应
, ‘ ”产生三次谐波

,

四波混频 包

括 效应 等 一般地
,

这些效应随着阶数增高而

急剧减小 但在 的情况
,

由于利用频差 。
, 一 。

与分子振转跃迁的共振效应
, ‘ ”会急剧增大而使得这个

三阶效应大为加强

探测的理论分析

参考一般的四波混频理论叫
,

设入射的是频率为 。 , ,

。 ,

偏振在同一方向 或 妇的两束激光
,

传播方向为 “

非线性介质充满 》 的半空间
,

如 图 所示 外加电场

可表为

, , 。
, 一 ‘“ , ‘ 。 , 一 ‘“ ‘ 一

由式 可知
,

由于三阶非线性介电系数所引起 的 极 化 率 中 包 含 频 率 为 。 , , “

。 士 。
,

士 等的诸项 与 对应的是频率为 。 、一 。 的项
,

即
、 一 。

‘ , ,

。
,

一 。 圣 一 ‘。 。‘ 一

。‘ 一 。

其中 是粒子数密度 由基本方程 得

, 。

一典 万 、 , 。 ,
, 。

匕 一
一 , 二 乃 艾石百。二 一“

一尸产一浇口‘甘︸

、产、,声丹且且
、了、

显然由此引起的相干辐射频率也是 。
。

令

。 二 ‘““
,

代入式 并令 。 。
‘ 。忿

’

一衅 、 。忿
’
一川 得

,

营 一 二 丢 找 吉

我们假设两束入射激光都是 。光束
。
一 。

, 。一

擎冥馨碧其 于二粤奖契了工不
。一

,

气 一 奋。产 气 个 奋 尹

乙 一 一

了是束腰所在的 坐标
,

又 好无
,

代表腰半径的平方 注意为了以后的数学处理方便起见
,

这

里假定两光束的 相同
,

而腰半径有差别
。

于是

、,产、,产
、夕且白了、

产、了、圣 吉 品 完
‘

’

己 一 艺己

一无,, ￡ ’ 夕’ 。 , 、

、

—
奋 夕

‘

其中 无 了 。 。
, 。 , ,

无 了 。 。 ,

而

无, 而 一无
,

无,, 无

“ ’一

再设在入射界面 处
,

边界条件为
一 。

‘

于是问题成为求方程 在条件 及 下的解 我们注意到由于式 是类似于 一

光束的
“

源
” ,

可以设想由它诱发的相干辐射 也具有类似的特征
,

即如果设
,

梦
,

“ ‘

一 一



那末
,

尸 应是 的缓变函数 象处理 光束一样
,

将式 代入式 并 略 去
’ 得

护 尸 。 二

一丁一气 一一 , 一二 , 一二干一 一
‘

乙“‘ ‘

旦二七 一 , 言州联
一 ‘“ ·‘

一

启之

边界条件 化为

严 、
。一 。

为了求解式
, ,

可将式 右端展开为 分量
,

对每个分量求解
,

有结果再叠加起来 设式 的 分量为
,

即

然后将所

”‘ ,一

筛玛
侧 “ , ·’一“

’

‘·

于是在式 中
,

对应的 应满足

军里
匹十鲜尽 。

。

旦互‘
‘ ‘ 一

名

一 ‘ 舌 ‘
· , 一 圣。

方程 在边界条件 ‘ 一 。

下的解容易求得是

‘ 万无若
‘ 二 ,

‘

呈

、了
、、了行‘︵︺,白口

、了怪、‘ 一 毛
‘

爹 无
。

一无
。

乏
一‘ · ’ , ’ ’ 备·

于是
·

扩厂
‘

己

再由式 即可得 设 」无二无。一 为频率四配差
,

石条件 州《
。 ,

砂 下
,

可求得

最后结果为 〔”’

, , 、

无三
石【 乞汀二

‘‘

括
刃易 二 一毛

’

产

「 卜誓妙‘砂一
“ ,

心 艺 , 无,, 一 ￡无‘ ‘
一 手鱼豁￡ “

。, ‘ ”,

其中
,

‘

‘ 二二 一七
“ 办

一 “
’

一 无,, 一‘, ‘ ,

分
‘

一

由式 可以看出
,

辐射的功率
。
‘

下节将证明
,

式 冲的 应是与 人 值号相应的上下能级的粒子数的差值
·

非线性极化率的表式 拼
本节的 目的是通过量子力学的微扰理论 〔 给出三阶 非线性极化率

,

并从而看出

工作的基本原理在于利用激光束的频差 。
, 一 与分子振转跃迁的共振 这里的推导比一

些文献 〔卜 上就一般情况给的更简单明燎
‘

设入射激光束的频率为 口
, ,

认在通常应的用璃极矩近似下了分子的 方

程是

— 一



嚼
一“

。

, ·

粤
其中

。 ,

支是共扼常数
,

代表电场振幅
,

由于假设
。

都是在 方向线性偏振的
,

之

万
。 一‘” , ‘ 吉‘“

‘
功

￡是故意引进的小参数
,

在最后结果中
,

因此偶极矩简化为

万
,‘ ,

应令 。

其中 应是对分子内所有质点求和
, 。 , 为相应的粒子电荷 式 中的其余符号是平常通用

的 设无电磁场时的本征态函数为 。一 ‘
““ 劝、 无

, , ,

⋯ 而初始态 为 一 ‘““ 砂

不失普遍性
,

我们可设所有 势、都是实函数 为了解方程
,

令

,一
。“ ,

‘

氢
一 。 一‘ ,」

将式 代入式 并比较 ￡各次幂
,

得
、、吸,

、

,产
‘

、

二 一‘,

子
‘ , 。‘一 ·

, ’
工

一些女
昌
谧

。 一 。‘ 变‘
, ‘ 砂、

尸 一

答鑫
、

一
“一

‘

,

式 可以逐次求解 为了简明起见
,

我们下面只求与 有关的项 当波函数为 劝时

偶极矩的期望值是

、
了
‘

、产户匕八勺内
、矛产、“ 一 ‘’ “

以式 代入式
,

可知三阶偶极矩是

“ 一 、“ ‘ ,
·

’‘

‘ ’

各项中
,

与 对应的是含有时间 因 子 一‘ 一 口 ‘的

中组成这个时间因子的
, ,

其余的项 自然代表背景 噪

一劝
·

是复数共扼 在

因此我们只求能在万

其中
·

是复数共扼

项
,

声 为了求
,

令

, ,‘ 一万
。份’ ‘“ ·‘ , 望’ 一 ‘” ·‘

代入式 第一方程得

先 “ ‘

人 。 、

一“
·

,·份’一
口 ·份一譬

‘ ,
、

弓

、

,

岭 ’一
。。公’ 些

将 驾
, 。 按本征函数展开

,

可得

·份’一

韵粤若爷瓷丫
, ·”’

韵耳
〕
。 ‘ ,劝

,

“ , 一
。

其中

— —



。护‘ 。护一 。
, ‘ 丁护李 劝‘己

飞口
由于已设所有 势, 为实函数

, ,‘ 皿 ‘ , ,

于是

尸

,
,一

动鑫习提黔豁
卜

完全类似地可由式 第二
,

第三方程求解
,

’
,

尸 及 其 中能在 中构成因

子 一 ‘ , 一 ‘ 的有关项是

‘ ,

一 甜
’

万刁“
‘ , ,

〔
月

可兰可十可年瓦」

合竺澎瑞器面焉瑞畏动
〔祥
瓦十疏坛」默臀瓷任豁台面瑙箫羚赫

‘

,

一 动
’

耳耳耳
,“ , 、 之

舰

一
石不干互次万万灭互不万币 不可不丽而 , 弃而瓦了 」
户

影弃舞豁瓷誓
一

「刃石丁不丽
目

万万石万不更百不互而

石不不面丽面耳玩不落币、
一

瓦瓦六角叮
劝丫

‘、夕士’ ‘ , 一 “ ‘

〔。 , ‘ , 一 〕

、

利用的是与特定跃迁 “ 共振的含有因子〔‘ 犷
, 一甜 〕一

‘ 的项
·

其他非共振

项
,

例如含有因子 。 , ‘一 。 , 一 ’ ,

。 ‘一 , 一 ’的项
,

如果不引起电子跃迁
,

那末只构成

背景噪声 反之
,

如果它们会引起电子跃迁
,

那末将干扰 信号
,

于是由式。 可得

时间因子已略去

留久 么一无

一卿轰十 命
’ 圣 吉
〔 ‘一 , 一 〕军

了 , 七

。 ‘一 ,

一
了 曰 ‘

·

不“
‘ ‘

。 ‘一 。“

其中

甜 ,

乳 代表所有非共振项之和 式 是当初态为 沪

一甜 而产生的 类似地可得当初态为 劝

因频率共振关系 “ 一“ “

因满足同样共 振 关 系 而 产 生 的

景
’ 圣吉
〔“ ‘一 , 一 〕万 ,

一叶
,林一一一韦

为

户‘
,

。 ,

·

万
‘ ‘

。 一

、 一

可瑞
韶斌
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当 , ,

》。 、‘时 实际实验情况多如此
,

式
,

右端共振项的数值相近
,

但符号相

反
,

因此设在态
,

无的粒子数密度分别为 ‘ , 、 ,

那末单位体积内的非线性 极化率为

￡ 的
一 丽曾

, 。 艺‘ 无

圣 专

万袱命
’ 、一 、

〔 ‘一 , 一 刃 ‘ 〕

十瓦几坛 不
“ ‘

‘一

无

可场厂

户百扁刘
其中 ‘ 是故意引进的表示线宽的参数 在实际应用中

,

常需要知道式 的值
,

直接计算

当然是很困难的 为此常利用 甘久
、
与 散射截面的近似等价关系 按照

散射理论 〔
,

单个分子在单位时间内作 散射的能量是

豁
一

子 命
’ ‘不“

‘ , , 左 而

六
丁

赫可
’

“ ,

此时入射激光能流密度是
, 。 圣 二 ,

又此时 。 , 、。 , ‘ 夕 , 一
,

因此式 可

写为

万 孟
刁亢 耳

矛 , 含

。 一甜 ‘ 一

我们可以把式 中的 习习 和式 中的 习
’近似看作相等

,

于是可得
子

、,了、,
了

口人了、
,

了‘
、

。 二 、 礴 、
一 口

儿 , 、‘一‘ 少 一 一
二 , 丁一 一一 , , 一 , 下一

——
亢甜圣 ‘一 仁 , 一甜 十 多 ‘ 己

其中

了通皿、
己

,

一 万

是 散射平均的微分截面
,

对于许多气体介质 已有实验数据
,

因此式 应 用 起

来很方便
。

利用 可调
,

测得对应于不同振转跃迁 艺, 的的 信号
,

然后利用 前 述

理论或再加上标定信号的方法
,

即可测定平衡或非平衡态气流内的粒子数密度
,

振动
,

转动

温度或能级分布

‘

三
、

实 验

由于 信号强度与分子数密度平方成正化
,

与泵浦光功率成三次方关系
,

对于低

密度的气相 探测
,

只是在有子强的调频激光器以后才逐步得到实际应用 有 的报道

了在火焰和燃烧中的诊断结果 一
,

, 有的探测了超声速分子束的 光谱 〕,

还有的

给出了气体放电的非平衡态等离子体中的测量结果〔
日
·

最近还报道了用 方法测量聚

度靶丸中氛气压力的结果 , 图 是在 毛 直流放电中测 得 的 , 二 一 振 动 能 级 的

光谱图 , ,

图 是天然气火焰中 浓度分布的测量结果 〔”〕 图 是 实验装

置原理方框图 由泵浦激光器和探测激光器产生的 。 , ,

光束通过光路匹配系统同步地射在

样品上
,

产生的 信号通过分光系统记录下来 图 了是我们正筹备的一种 探测

装置 脉冲
‘

振荡一放天器产生的 。 , 光通过 倍频晶体
,

产生 人

一 一



泵光 通过分光镜 , ,

透射光 、作为 泵浦光 反射光束 。二则通过透镜 , , ,

转向棱镜
, ,, 分别近轴向泵浦流动染料盒

, 、 ,

棱镜
,

组成双棱镜一维扩束器

浓度 尸尸
”

了加。

夕口口

如

乎了

侧溉南翅趁艺

叭
一

呜 介。
一 ,

一

六豪荞杀厅补‘
二 ,

火暗宽度

光栅 与半透镜 构成染料振荡器光腔 调节光栅 的转角
,

就可以连续调节染料激 光 输

像像激 允允允 光光光光光光 检
‘ ,,

路路路路路路路路路路 样样样 测测
匹匹匹匹匹匹匹匹匹匹 品品品

一

乙乙

探探浏汉光光光 酉乙乙乙乙乙乙 录录

出频率 。泛 腔内 一 标准具可进一步压缩线宽 经

放大的染料激光束通过 扩束望远镜与 。
, 光束匹

配 棱镜 ,,, 及全反镜 构成光程延迟

泵浦光 。 和探测光 。 通过聚焦镜 同时射在样品

盒 上
,

产生的 信号 。
。

及 。
, 。 经 过

双色片
,

分光 。 。经过滤光片
, ,

光电倍增管

进入平均取样积分器 而由 一

记录仪记录 另一路用以监测 “ 功率变化的光由电光二极管 接收
,

通过 也

由 一 记录仪记录 分析得到的 光谱
,

就可以得到气体样品的信息

声声夕味人人
尸尸

,

一一

、、, 卜卜

士士士士士士士士士士士士
亡亡

, ·

」」」」」」」
一一 ‘

,,, 。两八八

厂飞一一一一一一一一一一

上述系统对于探测低气压特别有用
,

但由于 光 。 需要扫描
,

因此难以测出快

速过程 为了解决这个问题
,

七 光可采用宽频带染料激光器 一般线宽几十到几百埃

— —



以单脉冲方式打在样品上
,

由此产生的 信号 。
。

则由光学多通道分析器 一次

得到整个样品的 光谱〔
,

有人用这种系统测定了湍流中的
“

瞬时
”

温度与粒子数密度

如果采用微微秒脉冲技术
,

就可以把快速的粒子激发和弛豫过程记录下来
,

但是这种装置的

灵敏度不如前一类

实用中
,

依不同条件和不同探测对象
,

系统有不少变化 例如为调节方便
,

可采

用两套染料激光器分别作为泵浦光 。 , 和探测光 。 为了得到样品精细结构性 质
,

采用线

宽更窄的调谐染料激光器等
,

在此就不一一叙述了
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