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一 一 激光体系的振动
弛豫过程速率数据

严 海 星

中国科学院 力学研 究所

提要 对于迄今关于
。一 一 激光体系的振动弛豫过程的研究进行了综合

评述
,

其中 年以前的部分
,

以 和 七七 的评述川为基础
。

将各过

程的弛豫速率
,

用加权的最小二乘法整理成 叹 了 一 厂
“ 形 式 的

最佳拟合式
,

并给出了相应的系数值
。

用这些数据和基于本文结果而提出的三振型

四 振动 温度弛像模型
,

对气动激光器的小信号增益进行的数值计算〔 , ,

与实验吻合

得很好
,

消除了由弛豫数据和弛豫模型的不准确带来的误差
。

一

” 你坛叩

就 七
,

一 一 鸽

以 ,

扭 月

,

汹 吐

详 七
,

拳 鳍 详 怡 ,

引 言

分子内部振动自由度的弛豫过程
。

对高

速气体动力学 〔
、

大气物理 〔
、

声学 〔 〕
、

化学

动力学〔 , 等领域有重要的影响
。

过去几十

年对振动弛豫过程进行了广泛的研究
,

发表

了一系列专著 〔 和 评 述氏
。

弛 豫 过

程在气体激光中起着核心的作用
,

没有关于

弛豫过程的知识就不可能发 明 新 的激 光 体

系
,

改进器件性能和对激光动力学过程进行

分析
。

激光技术的发展要求对弛豫过程有更

深入的认识
,

也为弛豫过程的实验测量提供

了有力的手段
。

年 初
,

和 七七 曾对
一 。 激光体系中的振动 弛 豫过程 作 了

综合评述
,

至今被广 泛地 引用
。

但 限于
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当时的研究水平
,

有许多重要的弛豫过程
,

缺

乏数据 对实验数据的分析处理也有欠缺
,

使

一些速率数据不准 对体系的弛豫过程中的

一些重要问题
,

缺乏深入的分析
。

年后
,

对 一 一 激光体系的弛豫过程
,

积累

了丰富 的资 料
。

有人 为 了对气 动 激 光 器

性能作计算
,

曾收集和采用了部分新

数据 〔, 们
,

但他们既未对弛豫过程作详细分

析
,

收集的数据又很少
,

只给出了十分粗糙的

速率值
,

致使 性能的计算结果有大的误

差
,

见 〕
。

我们在文献〔月的基础上
,

收集
、

处理和

评述了迄今的实验和理论研究结果
,

给出了

各种弛豫速率的最佳拟合曲线 和解 析 表 达

式
,

可供方便地使用
。

本文的最佳拟合扩展

了数据的适用范围
,

并在几种重要的过程上

与【 〕的结果有大的差别
。

把本文结果用 于

燃烧型 的非平衡流计算
,

得到 了好 的

结果 〔别
,

这也从侧面证明本文结果的可靠性
。

幻 二

亩 下

仇 ,

图 一 激光体系能级图

二
、

弛 豫 机 制

我们考虑的能量交换反应为 参见图
一少 交换

墓

不二全 。 厘米一

姜 ,

不 厘米一

墓 , 十

干二立 十 厘米一

姜
。

不二全 。 厘米一

蓦 仇
盛二全 。 , 厘米 一

姜

妻二全 。 万 厘米 一

分子间 一 交换

姜 ,

姚
不二 姜 厘米 一

分子内 犷一 交换

墓 , 。

二 霆 , 一

于 , 十 厘米
一

墓 ,

哥二全 姜 , , 厘米一

蕊 ,

毒二全 墓 , , , 。 厘米 一

蕊 ,

妥二全 犷 ,力 厘米一

一 。, ,

王

其中 , 表示振动能量子 括号内为 。分子

振型
。

能量差取 自平动或转动
。

式和图中只列出体系最低的儿个振动能

级
。

若采用振动能量的弛豫方 程 来描 述 体

系
,

则可将所有同类型过程 的效 果 包 括 进

去 〔们 而若采用只考虑最低能级的粒子数方

程来描述弛豫过程
,

就会带来一些误差
,

但对

我们感兴趣的温度
,

这种近似尚

可允许
。

分子体系的弛豫机制是一个十分复杂的

问题
,

’ 曾用 理论 〔泪 对
。

体系

作过详细的理论计算
,

给出了各种可能过

程的跃迁几率
。

但实验表明
,

理论有很

大局限性
。

而从实验上难于直接测定各种振

动态之间的跃迁几率
,

许多人正致力于用激

光的方法来 间 接地 确定 弛 豫 机 制
。

对 于

仇 均。吮
, 的分子内 一 交换

,

我们采

用 了 , 。 , , 十 , 的机 制
。

口〕采 用 的是
, 。 机制
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姜 ,

不 姜
‘ , , 。 厘米一

一 , ,

可以证明
,

在取 , 均 与 均 振型平衡的

条件下
,

、 的速率与 的速率有简

单的换算关系【

万
,

兮 皿 〕

一 一 。
, 了’ “

一 己一口
’

公 〔
, ,

” 万 」

夕‘为振动特征温度
。

因此我们只给出了

反应的速率
。

对实验数据的分析表明

二 不竺 墓 , ,

午刁

的速率在误差范围内为 翎
。

我们便略去了

它
。

微量水对 一 。体系的弛豫有大 的影

响
,

但由于实验上的困难
、

理论的不完善和水

的作用的复杂性
,

使加水后的弛豫机制至今

不清楚
。

归结起来有两种看法 一是 墓和

墓与水分子 一 交换
,

然后 少 均 再
一望 消激发 可参见【 〕 另一是将水 分子

作 为 姜
,

姜的 一 或 一 消激发 的碰

撞伴 侣
。

我 们采 用 后 者
。

可 以 证 明
,

若

刃
书

均 一 消激发速率极快
,

在弛豫的过

程中总可认为水的振型与平动是平衡的
,

那

么这两种看法的效果是等同的
。

一定的理论分析
,

将实验数据 如衰减常数或

总弛豫时间 与某些过程的弛豫速率 联 系 起

来
,

并求得它们
。

显然
,

速率的精度除了取决

于实验外
,

也与数据的处理有关
。

多原子分子的 一 速率多年来都采 用
蕊 公式〔 〕

,

几 丁总 二 布丁二

二
‘

感

其中下标 表示“控制弛豫速 率 ”的那个 振

型 认 为振动比热
。

研究表明【翎
,

这公式只

在体系内 一 速率远 大 于 “控 制 速 率 ” 的
一 速率时才近似成立

,

而实际上 一 速

率常并不很大
,

采用 山蕊 公式会带 来误

差
,

在比热比较 小 时 尤 其 如 此
。

但 在 。

体系中这个误差不太大
。

一 速率的处理是近些年才 发 展 起 来

的
。

在纯 和 。一且 混合物的情况下
,

、
七七 对激波管实验 〔 , ,

等对激光荧光实验 〔
,

由测 得 的衰 减常

数 用下式换算成速率系数
。。。 、 。 、 。。 八 。 、 、 , 。 无

丈、 口 气 一
碑 》 。

妙乙 吸 尹 少 以 二 , 二
、 , 、 · · 一

我们基于普遍形式的弛豫方程 〔 。〕
,

对弛豫机

制作了分析
,

并解弛豫方程组得到 〔洲

无万 一 〔

、、产廿

,、
、

,附”,、石、、‘、

其中

三
、

实验和数据处理

己 , , ,

一 叮一 , , 一 , , 一 丁戈
‘ , 口曳 飞 、 月口 , 、

‘ 又匕
一 ‘

一 上 、“ 一
上

研究振动弛豫的实验方法有多种
,

最常

见的有激波管 压缩流
,

激光荧光
,

激光光

声
,

超声
,

激波管膨胀流
,

碰撞管等
。

弛豫速率是一种描述分子振动能级特性

的微观数据
,

无法由实验直接测定
。

实验上

测得的都是体系某些宏观物理量
,

它们与内

部 自由度的弛豫过程有密切关系
。

需要通过

“一

位不导
一攀蒸等摹黑犷

按 〕
,

我们将
、 七切 公式中的

因子 吸收到 万 中去了
。

在 式中若认

为 了 〔 ” 口」》
,

即可 化 成 式
。

这正是
、
七七 和 。“ 等采用

的近似 认为 均 总与平动保持平衡
。

采
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表 澡佳拟合式系数

过过 程程 速率率 温度范围围

, 。 。望 一 少一 一 一

二 、
, 一 全一 邝邝 一 一

仇 物分全 一 互互 夕一 一
,

一

。望 一
一 一 一

, 。笙
’

一 。。 少一土邝邝 一 一 〕

, 、少 一 兀兀 夕
一

一 一

。 二

一
。。 一 ·

少少 一 一 一 一 一

。 。。 , 。 一 里
,一 沼沼 一 一盛 一

万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万万 望望望望一 一 一
。

。、 ,

心 一
。。 一 一 一

、

弱
一

全一 工 一 一 邵

。 。 。。 一 五 , 望一 一 一 住住

兀兀兀兀 望一灯少少少少少 一 一 盛

仇 竹、 峋 一 仇仇 慢 一

快快快互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互互 认认认认为 兀一
,

且不随温度改变变
,

。 。 ,。 。。 一姚姚 一种认为与 吮 。 吻 一 的速率近似相等等

另另另一种认为是 吮。 吮 一 , 的速率的 倍倍倍

〕 。 。 , 、 均 一 缺乏数据据据

用 得到的速率将在数值和温度关系上都

带来误差
。 一姚 混合物中要复杂一些

,

需

将 , 。、 , , , , 速率和 墓 ,
, 凡 速

率同时求出
,

他们也采用了类似的近似
,

同样

带来了误差
。

本文给出了两种公式处理的结

果
。

本文中速率公的单位为厘米
“
分子

·

秒
,

关于 与跃迁几率 的关系
,

将各种 弛豫

实验数据换算成 万 的公式和使用的物 理 常

数 均见
一

〕
。

四
、

弛豫速率数据

由于振动弛豫时间短
,

对实验的要求 如

杂质含量 又较苛刻
,

所以测得的实验数据常

有较大误差
,

有时可达一
、

二个数量级
。

图 。 。。一全 一 速率

一 〕 ▲一 〕 一〔 〕 一 仁 〕宝

口一〔 〕 △一〔 〕 一 〕 一〔况
一
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根据对实验精度和数据可靠性 的分析
,

对不同作者的各种数据点给以一定 的权 重
,

再用加 权 的最 小 二乘 法 计 算 在 国产 的

年 电子计算机上进行
,

将数据的最 佳

拟合整理成
。了 一 了十 了

“ 工“

的形式
。

按照
一

和 理 论
,

一般将 工 取作 一 ,

在高温下
。了 应

与 少
一灯“ 成直线关系

。

最佳拟合的系数见表
。

图 至图 是

速率系数与温度的关系图解
。

人

一

一 ,

一

一那

一

图

一

碑

均、望 一 。速率

图 , 、 一 速率

一 〕 一 〕 △一 〕 甲一 」
火一 〕 , 一 」 ▲一 〕 一 〕

一 〕 △一 ▲一 一 〕

一 〕 口一 〕 一〔

以一 渝尸一镜‘一端护性赫一龙淤
图 均、 一 速率

⑧一 「 〕 一〔 △一 〕 一 〕 因一〔 〕

一 〕 甲一 〕 口一 〕 今一阵 」 甲一 〕

印一 〕 中一 〕今一〔 〕 ▲一 〕 一

一 〕 一 一〔 〕

一

功

图 。 , 。 速率

一 」 一 〕 △一 〕 一 〕

▲一 一〔 〕 一 一
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一 叮井书汾拼令一二

一 场

韶示一一司一币七一一一片节
一王

图 图

一
功

。 。 。 , , , 。 一 工 速率

一 〕

一〔 」

必一〔

。 。

一

一 〕

今一 〕

。 妞 叱 一 。速率

一〔 甲 一

⑧一口 〕 口一 〕

▲一〔。」 一〔 」

①一〔 」
一 〕

令一 〕

一 〕 口一 一〔 」

一 〕 一〔 〕 △一

件
卜止

心

一

少一

图

一 「 〕

。妙 、 二 吻 一 。速率

仁 」 一 △一〔
,
占

甲一〔
, 占一 ▲一〔 〕 一 〕 火一〔 孔

, 一 口一 〕

图 姐。 吻 一 速率

一〔 ▲一 」 今一〔 〕 口 一 〔,
,

一入

△一〔
,

快速率 」 一〔
, ‘

漫速率〕甲 一 〕一
, 一 , , 〕 一 〔 一乞 〕 因

一

」

①一 」 一〔 」
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的 在他的简化弛豫模型 和 线性

化的弛豫方程基础上
,

考察 了各种 弛 豫速

率的不准确性对 性能的影响〔
。

认为

影响最大的是
, , ,

等几个反

应
。
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