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Представлена методика многочастотной диагностики колебательно-неравновесной газовой смеси, содер
жащей молекулы СО2, в которой использованы данные измерений с помощью перестраиваемого СО2-лазера 
ненасыщенных коэффициентов усиления на линиях переходов 0001—[1000, 0200]і, ц и 0002—[1001, 0201]і, ц. 
Приводятся результаты исследования влияния погрешностей измерений коэффициентов усиления и количе
ства зондирующих линий на погрешности определения населенностей колебательных уровней и поступатель
ной температуры газовой смеси.
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Введение

Колебательно-неравновесные газовые среды — 
это мономолекулярные газы или их смеси, находя
щиеся в условиях нарушения закона равномерного 
распределения энергии по поступательным и внут
ренним колебательным и вращательным степеням 
свободы. В таких условиях в неравновесных средах 
осуществляется энергообмен между разными степе
нями свободы, который оказывает влияние на проте
кающие в них физические процессы, в частности на 
параметры возникновения неустойчивостей. Вслед
ствие этого неравновесные газовые среды обладают 
рядом свойств, отличающихся от соответствующих 
свойств равновесных сред, и поэтому такие среды 
являются объектами разноплановых исследований 
(см., например, [1, 2]). К колебательно-неравновес
ным газовым средам, содержащим молекулы С 0 2, 
относятся активные среды электроразрядных и га
зодинамических С 0 2-лазеров [3—6]. Такие неравно
весные газовые смеси образуются также в верхних 
слоях атмосферы Земли и других планет, при рас
пространении ударных волн в атмосфере, при интен
сивном горении углеводородных топлив [7, 8].

Диагностика колебательно-неравновесных газо
вых сред осуществляется различными методами, имею
щими разные возможности и условия применения
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(см., например, [9,10]). Метод лазерного спектро
графа с использованием стабилизированного по часто
те перестраиваемого С 0 2-лазера в качестве источника 
зондирующего излучения представляется наиболее 
подходящим и удобным в реализации диагностики 
как равновесных, так и неравновесных газовых сред, 
содержащих молекула: С 0 2 (см., например, [11—14]).

В настоящей статье представлена методика мно
гочастотного зондирования колебательно-неравновес
ной газовой смеси, содержащей молекулы С 0 2. Ме
тодика основана на использовании данных измере
ний перестраиваемым С 0 2-лазером ненасыщенных 
коэффициентов усиления на линиях переходов 
0001-[1000, 0200]і, II и 0002-[1001, 0201]і, ц молекул 
С0 2 . приводятся также результаты исследования 
влияния погрешностей измерений коэффициентов 
усиления и количества зондирующих линий на по
грешности определения населенностей используемых 
колебательных уровней и поступательной темпера
туры газовой смеси.

Методика диагностики
Выражение для ненасыщенного коэффициента 

усиления (КУ) в центре линии переходов 0001 — 
[1000, 0200]I, ІІ или 0002-[1001, 0201]I, ІІ молекул С 0 2 
в колебательно-неравновесной газовой смеси, содер
жащей молекулы углекислого газа, может быть за
писано в виде [11]:

^  2hcBm
Ki; ?; -  —т---Aii,2iCii,2i8п kT Nm exp — Cl'i,:

hcBm
kT
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V 7- Bnl, n2Nni, n^-B—  exp —Jli.2 i (/li.2 i + 1)
hcBn

kT Fli.2i, (1)

где индекс 1 относится к переходу 0001—1000 или 
0002—1001, индекс 2 — к переходу 0001—0200 или 
0002—0201, m — к верхнему лазерному уровню, n — 
к нижнему; — длина волны в центре линии [15];
А ц, 2І — коэффициент Эйнштейна [15]; Гц, — форм
фактор в центре і-й линии; J 1i, 2i — вращательное кван
товое ЧисЛ°; С[;2; = 2Jii,2i —Х С[;_2; = Jn,2i iJ  1i,2i — 1) 
для линий P -ветвей; С[;_2; = 2 /ii2i + 3, Ci'i_2i = 
= (Jli,2i + l)(Jli,2i + 2) для линий R -ветвей; Bqqi = 
= 0,3871 см-1, Вюо = 0,3902 см-1, B 020 = 0,3905 см-1 — 
вращательные постоянные [16]; c — скорость света; 
h — постоянная Планка; к — постоянная Больцмана.

Давление неравновесных газовых сред может 
лежать в диапазоне от единиц торр до атмосферного, 
и вклад эффекта Доплера и процессов столкнове
ний в уширение спектральных линий может быть 
различным для разных давлений в этом диапазоне. 
Наиболее оптимальным представляется использова
ние выражения для формфактора в центре линии 
смешанного или фойгтовского контура, учитываю
щего вклады обоих эффектов. Выражение для форм
фактора в центре фойгтовского контура F1i, 2i имеет 
следующий вид [17]:

F 1i,2i -
2 1̂\П2

' Я А У о і і , 2 і  I X i;_2; +  [ ( b x i i , 2; ) q +  п ]
V2

(2)

где x ii,2i -  (А^ц і,2^ А \ Di; 2;)(ln2^^ , АУщ,2г =
= Уіг,2г ('̂ CO2 + CN2l^N2 + CHeî He )Ps (3 0 ^  ТУ^ — столкно- 
вительная (лоренцевская) ширина линии [18],
CHei — относительные коэффициенты столкнови- 
тельного уширения і-й линии молекулами N2 и ато
мами He [19], y1i, 2i — коэффициент столкновитель- 
ного уширения і-й линии [15], — суммарное
давление газа, ^со2, , ^Не — доли CO2, N2, He
в газовой смеси, T  — поступательная температура 
газа; Аудіі2і = (у 0ц,2і і  c)(kT  ln ^ M Co2 — допле
ровская ширина линии, v01i, 2i — центральная часто
та i-й линии [15], Mco2 — масса молекулы CO2; 
a = 2; b = (п — 2) 2; q = 2.

Если КУ для колебательно-неравновесной сре
ды измерены, то в выражении (1) неизвестными ве
личинами остаются температура газа T и населен
ности колебательных уровней N m и N n1, N n2. Связь 
между искомыми параметрами {Nn1, N n2, N m, T} и ре
зультатами измерений КУ {k1i, k2i} на линиях обоих 
переходов определяется избыточной системой урав-

[k 2j -  K2i(N„2, Nm,T) ,
(3)

где k 1i и k2i — результаты i-го измерения КУ на 
линиях обоих переходов. Отметим различие между 
диагностикой колебательно-равновесной и колеба
тельно-неравновесной газовыми смесями, содержащи
ми молекулы СО2. В первом случае решается обрат

ная задача, когда на основании измеренного спек
трального распределения коэффициентов поглоще
ния лазерного излучения одновременно определяют
ся два искомых параметра — температура газовой 
смеси T и парциальное давление СО2 pco2. Во вто
ром случае на основании измеренных спектральных 
распределений коэффициентов усиления лазерного 
излучения одновременно определяются четыре ис
комых параметра — температура газовой смеси T, 
населенности верхнего N m и двух нижних колеба
тельных уровней N n1, N n2 рассматриваемых пере
ходов.

Система уравнений (3) может быть решена ме
тодом наименьших квадратов, минимизируя функ
ционал

Z = ^ (kii -  Ku)) + ^ w 2i(k2i -  K 2i)), (4)
i=1 i=1

где w1i и w2i — весовые коэффициенты.
Для любой заданной температуры T условиям

dZ dZ dZ------ = 0, ------- = 0, -------= 0 соответствует система
дМ„і дМ„2 dNm
линейных уравнений

—N n lH l + N m H 2 = H 3>

<- N„2H 4 + Nm H 5 = Нб, (5)

—̂N n1H 7 — N n2H 8 + N mH 9 = H 10 >

где коэффициенты H 1 ^ H 10 представляются через 
параметры, входящие в выражения (1) и (2), и из- 
за их громоздкости не приводятся.

Алгоритм расчета состоит в том, что при неко
торой минимальной температуре Tmin решается сис
тема уравнений (5) и на основе полученных значе
ний населенностей уровней (N n1, N n2, Nm) вычис
ляется функционал Z (4), минимальный для данной 
температуры. Далее температура T варьируется в за
даваемом температурном диапазоне Tmin ̂  Tmax и для 
этого диапазона определяется минимальный функ
ционал Z. Для первой итерации весовые коэффи
циенты принимаются равными единице, т.е. wj; = 1 
и w l = 1, а для j  + 1-го шага [20]:

1

[ k i i  -  K i i ( N iJ i,  N im ,T j ) ] 2 ’

___________ 1___________

[k2i -  K 2i(N1^2, Nim,Tj )]2 '
(6)

Использование весовых коэффициентов позво
ляет снизить влияние измеренных с большой по
грешностью КУ на точность получаемого результата.

Результаты расчетов
Для анализа возможностей предлагаемой мето

дики многочастотного зондирования была исполь
зована модель колебательно-неравновесной газовой
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смеси С 0 2 : N2 : He = 5 : 10 : 85 при общем давлении 
80 торр. Для этой смеси задавалось произвольное зна
чение поступательной температуры T = 360 К и три 
набора населенностей колебательных уровней 0001 
Nm = (7,82 • 1021 м-3; 1,6 • 1022 м-3; 2,04 ■ 1022 м-3)
и 1000 N „1 = 1,7 • 1021 м-3, 0200 Nn2 = 2,11 • 1021 м-3, 
соответствующих различной степени колебательно
го неравновесия в смеси (таблица). Расчет КУ про
изводился на основании выражений (1) и (2). За 
счет наложения гауссова шума на рассчитанные КУ 
с помощью функции normrnd, реализованной в ма
тематическом пакете MatlabR12, формировались 
«экспериментальные» КУ {k1i, k2i}. Уровень шума 
определялся в процентах от минимального КУ в рас
сматриваемом спектральном диапазоне (J  = 6 ̂  34) 
и был принят равным 3%, что приблизительно со
ответствовало среднеквадратическому отклонению 
(СКО) Ok = 0,02 м-1.

Расчет СКО искомых параметров а n  i , ^ n  2, ^ Nm, 
aT производился путем расчета ковариационных 
матриц [20, 21]. В нашем случае ковариационная 
матрица представляет собой матрицу 4 х 4 с диаго
нальными элементами 2, • В общем
случае связь между ковариационными матрицами 
прямо {k1i, k2i} и косвенно {Nn1, N„2, N m, T} измеряе
мых величин может быть записана в виде

C O V = ib^COV^'b)-- 

где b — матрица с элементами bij = dK\i,2i
dyj

(7)

(j = 1 ^ 4;

yi = N„1 , У2 = N„2, У3 = Nm, У4 = T) в точке квази
решения; b̂  — транспонированная матрица b. При
прямых некоррелированных измерениях КУ {k1i, k2i} 
с СКО ак выражение (7) принимает вид

C O V  = стк (bT b)-1. (8)

Выражение (8) связывает СКО искомых пара
метров а n i , ^N 2, ^Nm, c СКО входных данных —
измеряемых КУ ак. На рис. 1 приведены зависимо
сти СКО населенности верхнего уровня 0001 а от 
количества зондирующих линий n для ак = 0,02 м-1. 
Зависимости аналогичного вида получены для СКО 
населенности нижнего уровня 0200 а n  2, для СКО 
населенности нижнего уровня 1000 а n  i и СКО тем
пературы ат. Видно, что точность метода возрастает 
с ростом числа зондирующих линий, а также в случае 
одновременного использования зондирующих линий 
обоих колебательных переходов 0001—[10°0, 02°0]i, ц. 
Количество линий не менее 30 является оптимальным.

Рис. 1. Зависимости среднеквадратического отклонения на
селенности уровня 0001 от числа зондируемых линий
n для Gk = 0,02 м-1 при использовании КУ на линиях P- 
и R-ветвей одного перехода 0001—10°0 (1) и обоих пере

ходов 0001-10°0 и 0001-02°0 (2)

В таблице приведены относительные погрешно
сти искомых параметров 5Nn1, 5N„2, 5Nm и 5T, ко
торые были получены непосредственно при реше
нии обратной задачи, когда населенности уровней 
и температура определялись по вышеописанной ме
тодике. В расчетах были использованы КУ 60 линий 
переходов 0001—[10°0, 0200]I, II. Представленные в таб
лице результаты расчетов показывают, что точность 
метода остается практически неизменной в рассмот
ренном диапазоне неравновесных населенностей ко
лебательных уровней 00° 1, 1000 и 0200.

Очевидно, что система уравнений (5), если она 
имеет решение, соответствует наличию глобального 
минимума функционала Z (4). Графическое построе
ние функционала Z является простым и информатив
ным способом обнаружения глобального минимума при 
анализе влияния различных условий эксперимента, 
например погрешности измерения коэффициентов уси
ления. Для визуализации Z был использован набор 
из 60 КУ для линий основных колебательных пере
ходов 0001—[10°0, 02°0]I, II молекулы СО2. На рис. 2 
представлены зависимости логарифма функционала 
lg(Z) от населенностей колебательных уровней 00° 1 
N m и 10°0 N n1 при СКО измерения КУ ак = 0,02 м-1 
для N m / N n1 = 10 и N m / N n1 = 200. Видно, что при 
инверсии, превышающей некоторое значение, гло
бальный минимум Z трансформируется в ложбину 
(рис. 2, б), и населенность нижнего колебательного 
уровня 10°0 молекулы СО2 не может быть опреде
лена корректно. При рассмотрении зависимости ло
гарифма функционала lg(Z) от населенностей коле
бательных уровней 00° 1 N m и 02°0 N„2 был получен 
аналогичный результат.

Относительные погрешности определения населенностей колебательных уровней 
dNniy 6 N„2 , и температуры газовой смеси дТ для разных степеней

колебательной неравновесности и СКО КУ = 0,02 м- 1

Параметр
Nm = 7,82 ■ 1021, 
Nni = 1,7 ■ 1021, 

N„2 = 2,11 ■ 1G2‘, м-3

Nm = 1,6 ■ 1G22, 
Nni = 1,7 ■ 1G21, 

N„2 = 2,11 ■ 1G2‘, м-3

Nm = 2,04 ■ 1022, 
Nni = 1,7 ■ 1021, 

N„2 = 2,11 ■ 1G21, м-3
ЬМпі, % 3,50 7,5 3,3
8Nb2, % 3,30 5,1 1,0
5Nm, % 3,30 3,5 2,7
8T, % 0,01 0,1 0,1

Многочастотная лазерная диагностика колебательно-неравновесной газовой среды^ 955



б
Рис. 2. Зависимости lg(Z) от населенностей колебатель
ных уровней 0001 Nm и 1000 Nn\ при СКО измерения КУ 

Qk = 0,02 м-1: Nm /Nni = 10 (а) и Nm /Nni = 200 (б)

«Размывание» глобального минимума функцио
нала Z происходит и при увеличении СКО измере
ний КУ (рис. 3).

б
Рис. 3. Зависимости lg(Z) от населенностей колебатель
ных уровней 0001 Nm и 1000 Nn1 при количестве 60 зонди
рующих линий и СКО измерения КУ Qk = 0,007 м-1 (а) 

и Qk = 0,07 м-1 (б)

На основании данных, приведенных на рис. 1, 
можно сделать вывод, что результаты расчетов наи
более точны, когда используются КУ P- и R -ветвей 
обоих колебательных переходов 0001—[1000, 02°0]i ц 
или 0002-[10°1, 02°1]i, II.

Таким образом, метод многочастотной лазерной 
диагностики колебательно-неравновесной газовой 
смеси, содержащей молекулы С 0 2, позволяет с вы
сокой точностью определить не только населенность 
верхнего уровня N m (ЪМт < 4%) и температуру T 
(ЪТ < 1%), но и населенности нижних уровней N n\ 
(5Nni < 8%), N n2 (ЪNn2 < 6%) в случае одновремен
ного использования КУ линий колебательных пере
ходов 0001-[10°0, 0200]i, II или 0002-[10°1, 0201]i, ц, 
когда точность входных данных (КУ) удовлетворя
ет условию Gk = 0,03kmin, где — минимальный 
измеренный КУ.

Разработанная методика многочастотной диаг
ностики колебательно-неравновесной газовой смеси, 
содержащей молекулы С 0 2, была также применена 
для анализа реальных экспериментальных данных — 
результатов измерений ненасыщенных коэффициен
тов усиления в активной среде СО2-лазера с попе
речным разрядом при давлении 80 торр на линиях 
P- и R -ветвей основных лазерных переходов 00° 1— 
[1000, 02°0]I, II и переходов первой полосы секвенции 
0002—[10°1, 02°1]I, II [22]. Из представленных в [22] 
данных были исключены линии с измеренными ано
мальными КУ 10P(12), 10P(20), 9P(18), 9P(22), 
9R(10), 9R(12), 9R(18), 9R(24) переходов 00°1- 
[10°0, 02°0]I, II и 10P(15), 10P(25), 10R(31), 9R(17) 
переходов 0002—[10°1, 02°1]I II, а также линии 10P(14), 
10P(18), 10P(28), 10P(34), 9P(10), 9R(14), 9R(30), 
9R(32) переходов 0001—[10°0, 02°0]I, II, которые пере
крываются с линиями горячих переходов 1110—0111, 
0310—0111 (см., например, [13]). Были определены 
поступательная температура активной среды и насе
ленности лазерных колебательных уровней 00° 1, 10°0, 
02°0, 00°2, 10°1, 02°1:

Т = (366,8 ± 0,3) К, Noo1 = (1,816 ± 0,01) • 1022 м-3, 
N o2o = (2,087 ± 0,07) • 1021 м-3,
N 100 = (1,817 ± 0,06) • 1021 м-3;

Т = (364,6 ± 1,1) К, N 002 = (4,529 ± 0,03) • 1021 м-3, 
N 021 = (3,359 ± 0,04) • 1020 м-3,
N 101 = (2,348 ± 0,03) • 1020 м-3.

Полученные результаты показывают, что исполь
зуемое авторами работы [22] предположение о том, 
что в активной среде СО2-лазера с поперечным раз
рядом населенности нижних колебательных уровней 
намного меньше населенностей верхних колебатель
ных уровней лазерных переходов, не соответствует 
реальности.

Заключение

Разработанная методика многочастотной лазер
ной диагностики колебательно-неравновесной газовой 
среды, содержащей молекулы СО2, основана на ре
зультатах измерения ненасыщенных коэффициентов
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усиления на линиях переходов 0001—[1000, 0200]i, ц 
и 0002—[1001, 0201]i_ II молекул С 0 2 и позволяет оп
ределять поступательную температуру среды и на
селенности соответствующих колебательных уров
ней. Проведен анализ возможностей предлатаемой 
методики на модели колебательно-неравновесной 
тазовой смеси, и показано, что результаты диатно- 
стики наиболее точны, котда измерения коэффици
ентов усиления производятся не менее чем на 30 ли
ниях P- и R -ветвей обоих колебательных переходов 
0001-[1000, 0200]I, II или 0002-[1001, 0201]I, II. Пока
зано, что если среднеквадратические отклонения из
меряемых КУ соответствуют условию = 0,03km;n, 
то методика позволяет определять населенность верхне- 
то колебательното уровня N m с относительной потреш- 
ностью SNm < 4%, нижнето уровня N„i с SN„i < 8%, 
нижнето уровня N „2 с SN„2 < 6% и поступательную 
температуру T  с 8Г < 1%. Методика апробирована на 
результатах измерений коэффициентов усиления 
в активной среде реальното С 0 2-лазера с попереч
ным разрядом.
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K.I. Arshinov, O.N. Krapivnaya, V.V. Nevdakh. Multifrequency laser diagnostics of vibrational non
equilibrium gas media containing CO2 molecules.

The technique for the multifrequency laser diagnostics of a vibrational nonequilibrium gas media containing 
CO2 molecules with the use of the unsaturated gains at the lines of the 0001—[1000, 0200]i, ц and 0002—[1001, 0201]i, ц 
transitions is presented. The influences of accuracy of gain measurements and a number of sensed lines on the 
accuracy of the level population and temperature determination are studied.
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