6.3. Определение заселенностей уровней методом КАРС-спектроскопии [50]

 Аббревиатура КАРС имеет русскую (когерентное антистоксово рассеяние света) и английскую (CARS - Coherent Anti-stokes Raman Spectroscopy) интерпретации. Эффект основан на давно известном явлении комбинационного рассеяния. Если на среду, имеющую собственные частоты колебаний (0, падает интенсивное излучение с частотой (, то в спектре рассеянного  света наряду с исходной частотой ( обнаруживаются частоты (-(0 ("стоксова" компонента) и (+(0 ("антистоксова" компонента). При этом молекулы среды в результате рассеяния переходят на более высокий энергетический уровень при стоксовом рассеянии или на более низкий - при антистоксовом. Это - спонтанное комбинационное рассеяние. Поскольку заселенность уровней падает с их высотой (в равновесной среде), интенсивность антистоксовой компоненты много меньше, чем стоксовой, да и вообще интенсивность комбинационных линий очень мала по сравнению с основной компонентой. Поскольку каждая молекула рассеивает независимо, интенсивность спонтанного комбинационного рассеяния пропорциональна концентрации рассеивающих частиц, но служить средством определения этой концентрации с достаточной точностью не может ввиду слабости эффекта. Спонтанное комбинационное рассеяние используется, как правило, для получения информации о значениях собственных частот (0 данной среды, что служит либо средством обнаружения частиц определенного сорта, либо способом исследования структуры  энергетических уровней молекул.

Под действием интенсивного (выше определенного порога) когерентного лазерного излучения может возникнуть вынужденное комбинационное рассеяние (ВКР). ВКР - это результат нелинейного взаимодействия падающей и рассеянных волн. Существует ряд вариантов реализации и использования этого эффекта, например, для получения преобразования частоты излучения, поскольку в ВКР могут возникать частоты ((k(0 (k(1), но главное, интенсивность комбинационных частот может быть сравнима с интенсивностью волн "накачки" и при прочих равных условиях зависит от квадрата концентрации рассеивающих центров, т.к. при когерентном рассеянии складываются амплитуды волн. Необходимым условием когерентности, как и вообще нелинейных эффектов при преобразовании частот является условие синхронизма, которое заключается в том, что векторная сумма волновых векторов до и после преобразования частот должны быть равны. Дисперсия показателя преломления приводит к тому, что в твердых и жидких телах нелинейное преобразование частот наблюдается только при определенных угловых ориентациях направлений накачки и рассеяния ("углах синхронизма"). Однако в газах дисперсия мала, и если изменение частот при преобразовании мало по сравнению с исходной частотой, то эффект может наблюдаться в коллинеарных пучках. Одним из возможных проявлений ВКР является четырехквантовый эффект преобразования двух квантов накачки частоты ( в квант частоты (с=(-(0  ("стоксова" компонента) и (а=(+(0 ("антистоксова" компонента)(см. рис 6.4).
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Рис. 6.4. а - схема уровней при КАРС; 

б - сложение волновых векторов (к) при условии синхронизма в газах; 

в- то же в жидкостях и твердых телах.

Оказалось, что энергетический порог преобразования существенно снижается, если облучать среду одновременно излучением на двух частотах: ( и (1=(-(0. При этом генерируется мощная волна на частоте 2(-(1=(+(0=(а.
На практике частоту (1 изменяют, используя перестраиваемый лазер, и в момент, когда она становится равной (с, наблюдается резкое увеличение сигнала на выходе системы, если фильтром выделяется частота (а. (см. рис. 6.5).
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Рис. 6.5. Схема установки для КАРС. Излучение лазера накачки делится на две части, одна из которых преобразуется лазером на красителе (dye-laser) в волну с частотой (1. Обе волны  одновременно фокусируются линзой L1 в исследуемый объект, линза L2 фокусирует рассеянное излучение на фотоприемник P, фильтр F выделяет излучение на частоте (а=(+(0.

Таким образом исследуется энергетическая структура или заселенность уровней не только молекул, но и высоковозбужденных атомов. Удается получить сигнал для значений (0, соответствующих ((0 (0.1 эВ. Определяемые значения концентраций атомов и молекул N(1014 cм-3. Преимущество метода - в его локальности. Рассеяние происходит только в области фокусировки излучения, поэтому полученные значения концентраций относятся именно к этой области пространства. 

6.4. Рассеяние на  макрочастицах [62,67]
В плазме, содержащей макроскопические пылевые частицы, рассеяние применяется для оценки характеристик этих частиц: средних размеров, распределения по размерам, показателя преломления материала частиц. Для описания прохождения света через среду, содержащую рассеивающие частицы, вводится понятие экстинкции. Экстинкция характеризует убыль энергии потока Р при прохождении через слой среды, в которой происходит рассеяние и поглощение энергии:

P=P0exp(-(L),  

где (=NСext (N - концентрация частиц, Сext - сечение экстинции).

В свою очередь, Сext=Сabs+Сsca (Сabs - сечение поглощения, Сsca - сечение рассеяния).

Сечение рассеяния есть интеграл по углам, захватываемым измерительной системой, от дифференциального сечения рассеяния. Строгая теория, позволяющая рассчитывать дифференциальное сечение рассеяния, развита только для частиц, имеющих форму шара с известным комплексным показателем преломления. Эта теория получила название "теория Ми" [63]. Теория основана на решении уравнений Максвелла при заданных граничных условиях, причем поскольку задача имеет сферическую симметрию, то решения ищутся в виде рядов по специальным сферическим функциям и зависят от параметров (=к0а (к0 - модуль волнового вектора в окружающей шар среде, а - радиус шара), m=n1+in2 (комплексный показатель преломления шара). Решение дает распределение интенсивности рассеянного света в зависимости от угла рассеяния ( и поляризации падающей волны. К сожалению, решение не представляется в аналитическом виде, описан лишь алгоритм расчета и его программная реализация. В предельных случаях оно упрощается. Например, при (<<1 наиболее вероятно рассеяние вперед и интенсивность плавно убывает при росте ( от 0 до (/2,  для углов (>(/2 сечение равно 0. При (>>1 независимо от m Сext=2(а2, т.е. удвоенной площади сечения частицы. 

Сопоставляя индикатрису рассеяния (распределение интенсивности по углам) с расчетной, вообще говоря, можно найти параметры частиц. Однако на практике применяется упрощенный экспериментальный метод, получивший название метод апертурной прозрачности. Метод основан на том, что при конечной апертуре регистрирующей системы часть рассеянного света попадает в регистрирующую систему, т.е. видимая экстинкция меньше истинной, причем отличие возрастает с ростом апертуры. В то же время это отличие зависит от индикатрисы рассеяния, т.е. от параметров частиц. Численными экспериментами показано, что даже если частицы имеют различные размеры и форму, кривая зависимости P/P0 от телесного угла (, в котором излучение попадает в регистрирующую систему, характеризует некоторой усредненный размер и показатель преломления частиц.

 Установка, схема которой представлена на рис 6.6, служит для регистрации такой зависимости.
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Рис. 6.6. Установка для реализации метода апертурной прозрачности

Излучение лазера LG рассеивается частицами в разрядной трубке P и фокусируется линзой L на фотодиод PD3, пройдя через одно из отверстий A различных диаметров, которые последовательно устанавливаются на пути света вращающимся барабаном OD. Светоделители S направляют часть света на контрольные фотодиоды PD1, PD2. Сигналы фотодиодов преобразуются в цифровую форму преобразователем ADC и обрабатываются в ЭВМ. Сигнал PD1 служит для компенсации флуктуаций интенсивности лазерного излучения, а сигнал PD2, на  который свет попадает через малое отверстие, служит для учета флуктуаций количества частиц в зоне рассеяния. Таким образом строится зависимость P/P0 =f ((), сопоставляя которую с расчетными, оценивают концентрацию и размеры рассеивающих частиц. Для прозрачных частиц может быть также оценен показатель преломления.
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