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相干反斯托克斯喇曼光谱测量技术!

李麦亮，赵永学，耿 辉，周 进，王振国

（国防科技大学航天与材料工程学院，湖南 长沙 410073）

摘 要：根据燃烧诊断的需要，研究了理论相干反斯托克斯喇曼光谱（CARS）与温度、浓度和压力的

关系，在液化石油气 /空气预混火焰中进行了氮分子 CARS 测温实验。结果表明，CARS 是一种很有前途的

发动机燃烧诊断技术。
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（Coiiege of Aerospace and Materiai Engineering，Naiianai Univ. of Defense Techoiogy，Changsha 410073，China）

Abstract：In order to appiy Coherent Anti - stokes Raman Spectroscopy（CARS）to combustion diagnosis，this paper studied cor-
reiation between theoreticai CARS and temperature，correiation between theoreticai CARS and concentration and correiation between the-
oreticai CARS and pressure. Aiso，LPG / air fiame temperature was measured with N2 CARS.
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由于高温、高压和强烈湍流的特点，长期以来，反映发动机燃烧过程特征的各种信息难以进行满

意的测量，而对于三组元发动机、冲压发动机、超燃发动机等的研制来说，了解其燃烧过程又是设计

的关键。为了开发一种对燃烧流场的温度分布、成分浓度分布以至压力分布进行测量的先进测量手

段，满足新一代航天运载工具发展和燃烧过程理论研究的需要，这里对一种激光喇曼光谱的测量技术

""相干反斯托克斯喇曼光谱（简称 CARS）测量进行了理论和实验研究。

1 CARS理论

CARS是一种四波混频效应，即三束入射的满足一定频率和相位匹配要求的光波，由于非线性效

应而在介质中激发出第四束光波———CARS信号。由经典的麦克斯韦方程组和物质方程出发，可以得

到非线性光学效应基本方程，方程是以介质的非线性极化强度矢量对时间的二阶导数为驱动源的波动

方程。引入各阶非线性极化率来表示介质本身的特性，则 I 阶非线性极化强度矢量 i分量表示为：
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（I）的一个张量元。CARS信号仍然属于弱信号的范围，因此在

求解 CARS信号强度的过程中采取小信号假设，不考虑入射光波的强度变化，那么，对应于 CARS 信

号的宏观非线性极化强度矢量的 i 分量可以表示为：
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上标$表示共轭。将上式代入非线性光学效应基本方程，并认为 E 为慢变化量，忽略其二阶微商，
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可得：
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在长度为 L 的作用区域上积分，可以得到 E4 i和它的共轭，利用平面光强表达式，便得到 CARS 光强

表达式为：
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式中，Il、I2、I3 和 I4 分别为三束入射光和 CARS光在介质中的折射率，!I 为波矢失配。如果将介

质考虑为可以由薛定谔方程描述的粒子系统，则可推导出三阶非线性极化率为［l］
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其中，! 为混频过程中喇曼跃迁上下能级间的粒子数密度差，  为跃迁频率， # 
#( ) 为喇曼散射截

面［2］，  为线宽因子。

至此，CARS光强表达式中的各项均为可以测量和计算的量，并且由表达式也可看出，CARS 强度

与跃迁能级的粒子数密度（服从玻尔兹曼分布）有关，因而也与温度、浓度等有关。

2 理论 CARS光谱

为了研究 CARS光谱与温度、浓度和压力的关系，对 CARS 光谱进行了仿真计算，计算时考虑了

自然展宽、泵浦激光线宽和仪器函数等［3，4，5］。图 l 是常压下， T = l800 K 时氮分子 CARS 理论光谱

图。采用孤立线模型（iSoIatec Iine moceI）考虑自然展宽，泵浦线宽设为 l cm- l，仪器函数在采用下文

将要介绍的实验研究所用光路上实测，测量的条件是单色仪焦长 500 mm，狭缝宽度 50#m，长 l2 m、
200#m芯径的光纤将 He-ne激光导向狭缝。由于 He-ne激光的线宽一般小于 l0- 3 cm- l，这里认为 He-
ne激光为单色光。

图 l 氮分子理论 CARS光谱

Fig.l TheoreticaI CARS of nitrogen

利用 CARS仿真程序，研究了温度、浓度与氮分子 O支 CARS光谱的关系，如图 2、图 3和图 4所
示。图 2中沿箭头所指方向，温度从 300 K变化到 2400 K，间隔 300 K。图 4中沿箭头所指方向，压力

从 l X l05 Pa变化到 30 X l05 Pa，第二条光谱对应 5 X l05 Pa，再往上间隔为 5 X l05 Pa。
由图 2和图 3知，在氮的摩尔浓度大于 40%时，光谱的线型与温度有一一对应关系。这是利用光

谱线型拟合进行温度测量的直接依据，由图 2 还可以看到，第一热带（左侧）峰值相对于基带（右

侧）峰值的强度比随温度升高而增大，因此利用峰值强度比或共振谱积分面积比，也可以确定温度。
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图 2 纯氮气在不同温度下的理论 O支 CARS光谱

Fig.2 TheoreticaI O-branch CARS of pure nitrogen at different temperature

图 3 不同摩尔浓度条件下的氮 O支理论 CARS光谱线型比较

Fig.3 Comparison of theoreticaI N2 CARS at different moIe fraction

对浓度与光谱线型的研究表明，温度一定时，摩尔浓度在 0.5%到 30%之间的光谱线型与浓度值有对

应关系，因而也可以用线型拟合的方法确定浓度（图 3）。当浓度低于 0.5%时，由于共振信号完全淹

没于非共振信号中，CARS无法对其进行测量；当浓度大于 30%时，由于线型的变化非常小，也难以

得到准确结果。压力变化会通过影响分子间的碰撞而影响分子的能级分布，从而改变光谱的线型。如

图 4所示，当压力在一定的范围内变化时，它对光谱线型的影响也非常明显。这表明，在一定的条件

下，也可以直接用光谱测量某一微域的压力，这对于研究火箭发动机不稳定燃烧非常有意义。

! 氮分子 CARS光谱测温

在对光谱进行了理论研究的基础上，结合现有的实验条件，利用氮分子 O支 CARS光谱测量了液

化石油气与空气平面预混火焰的温度，采用 USED CARS 相位匹配方式。实验系统如图 5 所示。Nd：
YAG激光器（脉冲宽度为 2.5 ns）发出的激光由分束镜分为两束，其中一束用来泵浦染料激光器，另

一束光由环形镜片反射为环形光束。染料激光器发出的染料激光束位于环形光束的中心，经透镜聚焦

后射向测量对象。产生的信号光经过双色镜和滤波片的处理后被送入光谱仪。在光谱仪的出口，IC-
CD拍摄光谱并将其数字化，而后送入计算机。拍摄到的光谱经过与理论光谱拟合或进行其它的处理，
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图 4 不同压力下的氮 O支 CARS光谱，T = 16OOK
Fig.4 TheoreticaI N2 O-branch CARS at different pressure

图 5 USED CARS实验测量系统

Fig.5 USED CARS experimentaI setup

便可以确定温度。

利用上图所示实验系统，对液化石油气和空气的预混火焰温度进行了测量。图 6为测量所得光谱

示例，图 7为对应的拟合结果，图 8是光谱测量结果与热电偶测量结果的比较。

实验表明，CARS测温具有实时、不干扰流场的特点和对测量对象要求低等优点，不过从图 7 也

可看出，拟合的精度还有待提高。大量实验结果显示，实验光谱第一热带的峰值位置比理论位置靠近

基带约 O.13 nm。分析认为，这主要是由于 ICCD 的标定引起的，标定时使用的线光源为汞灯，在

473 nm附近没有可供标定的谱线，因此，使用了 ICCD 提供的高度自动化的标定方法，可以用任意两

条谱线进行全波段的标定，当然也由此带来了误差，因为不同的波段波长与 ICCD像素的对应关系并

不是线性的。为此，已经购买了能提供更多谱线的线光源，可望在以后的实验中验证和解决这一问

题。拟合结果不准确是图 8所示结果的误差源之一，另外一个造成光谱测量结果与热电偶测量结果不

能重合的因素是由于热电偶测量的不准确。由于热电偶会干扰流场，并由于辐射、传热等而使测温结

果偏低。由于液化石油气的化学成分复杂，对它与空气的预混火焰的理论温度难以进行准确计算，无

法用计算来证明热电偶的测量结果的准确性，但考虑到它是一种成熟的测温方法，在稳定温度场内，

误差通常为几 K到几十 K，这里便以热电偶的测量结果为基准。那么，光谱测量的相对误差为 5%到

8%以内，误差源除了标定不准确外，还有冷热信号叠加造成的信号线型畸变。

14李麦亮等：相干反斯托克斯喇曼光谱测量技术



图 6 氮 CARS实验光谱，叠加了 120个脉冲

Fig.6 N2 CARS spectra taken in LPG / air fiame，

accumuiated 120 puises

图 7 氮分子理论 CARS光谱

Fig.7 Comparison of theoreticai and experimentai
CARS spectra in fig . 6

图 8 在火焰不同位置热电偶与光谱测温结果比较（空气与液化石油气体积比为 43.7）
Fig.8 Comparison of resuits measured by thermai exiectric coupie and CARS at different point in

fiame（Voiume ratio of air to LPG is 43. 7）
以上的测量是在专门设计的平面火焰中进行的，在这样的燃烧流场内，可以用叠加脉冲的方式提

高信噪比，正如实验中用到的方法一样。但是在火箭发动机燃烧这样的湍流剧烈的流场内，叠加脉冲

会造成很大的误差。理论研究表明，常温下的单脉冲 CARS 信号的绝对强度比高温下的单脉冲 CARS
强度要高成百上千倍。以 2000 K左右与常温的比较为例，实验结果显示，相差在三百倍以上。这样，

叠加会造成线型严重畸变而使拟合结果不准确。所以在不稳定场内，应该使用单脉冲测量，这正是

CARS研究的前沿。

! 结论

CARS测量是一种实时、非接触因而不干扰流场的测量技术，理论上可以提供纳秒级的时间分辨

率和微米级的空间分辨率及很高的精度，适合用于火箭发动机燃烧的恶劣测量环境。当然，还需要大

量的实验工作来提高其实际测量精度。本文只是 CARS 测量技术研究的阶段性结果；CARS 可以对发

动机研究所关心的温度、成分浓度甚至压力进行测量；要满足实际测量的要求，还需要提高测量的精

度，发展单脉冲测量技术。
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是稳定的（进口马赫数大于 10 - 5），且用 OTBC边界条件时计算可以收敛到很高的精度。只要所采用

的边界条件能使计算稳定，预处理方法能使低马赫数流场的计算快速收敛，而不预处理时收敛很慢或

根本不收敛。
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