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摘要　对高温复杂介质微纳米尺度含碳固体颗粒成分进行快速检测研究。以高纯氢气火焰中淮南烟煤未完全燃

烧为例，采用高能脉冲激光束照射火焰中的碳粒子，提出多段式指数函数拟合不同尺度受热粒子激光诱导辐射光

谱时域混合信号的方法，同时结合犓ｎ 数判断受热粒子所处的流动区域，确定燃煤氢气火焰中初始碳烟、成熟碳烟

以及焦炭或未燃尽煤粒的平均粒径分别为７，２５，３×１０３ｎｍ。并根据不同火焰高度含碳颗粒成分的粒径与相对浓

度变化，探索煤粉燃烧过程中微纳米尺度碳粒组分的演变特性。为高温复杂介质中超细颗粒物尺寸分布提供了一

种快速、有效的检测手段。
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１　引　　言

煤等化石燃料燃烧过程中易受环境气氛、温度

等影响产生碳烟、焦炭等微纳米尺度固体含碳微粒。

碳氢燃料燃烧过程，因氧化剂不足等原因造成燃料

不完全燃烧产生乙炔、多环芳烃等碳烟前驱物，这些

前驱物形成直径为１０ｎｍ左右的初始碳烟颗粒
［１］；

初始碳烟颗粒经历表面生长和凝聚阶段，形成几十

纳米至几百纳米量级的成熟碳烟颗粒［１，２］，焦炭粒

径为１～２５０μｍ
［３］，快速准确监测这些微粒可为研

究燃烧机理、燃烧优化运行和可吸入固体颗粒污染

物排放控制等提供科学依据。

高温过程中含碳颗粒尺寸分布的定量检测通常

０４０８００３１
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采用离线取样分析，如探针取样后进行电镜扫描

等［４］，该类方法的测量结果虽然比较直观，但分析周

期较长，分析过程存在一些难以解决的问题，如取样

时不可避免对取样区域干扰，取样后由于温度、浓度

等环境条件发生改变，很难抑制微粒动态学过程（成

核作用、凝结作用与压缩作用）和化学过程，导致样

品的物理、化学性质发生变化，再加上人为因素的干

扰和样本的丢失等，测量数据很难反映全貌。

随着激光技术的不断发展，根据被测颗粒的辐

射、吸收和散射等光学特性，激光技术已成为无干扰、

在线检测固体微粒最具潜力的工具，比如，基于激光

诱导击穿光谱法测定物质中的元素［５～９］；基于光散射

法研究群粒子场中粒子直径以及浓度对侧向散射光

总光强的影响［１０］；还有研究者采用离散偶极子近似

方法对粘附不同粒径、不同化学成分大粒子的复杂凝

聚粒子的光散射特性进行了研究［１１］；激光干涉粒子

成像法在测定粒子尺寸及其分布方面也有报道［１２］；

激光消光法通过检测颗粒吸收、散射入射激光能量的

程度确定被测区域颗粒物的浓度与粒径；发射光谱断

层扫描法通过接收不同方向光谱辐射信息获得非均

匀火焰的温度和颗粒浓度分布；激光诱导白炽光技

术通过检测炭粒子吸收高能激光发出的热辐射光谱

强度获得被测粒子浓度与尺寸信息。由于受热微粒

的温度（３５００Ｋ～４０００Ｋ）远高于火焰温度（１０００Ｋ

左右），选择合适的探测波长去除火焰等高温背景辐

射的干扰，激光诱导白炽光辐射技术已应用在乙烯、

丙烷等气体火焰中纳米级颗粒的定量测量［１３～１６］。

然而，颗粒粒径在激光加热过程中可能发生变化，对

于不同尺度颗粒与周围气体环境的传热传质过程涉

及连续流、自由分子流等不同模型［１７～１９］，在煤等燃

烧过程中应用激光诱导辐射技术同时对不同尺度颗

粒物定量分析的相关研究还未见报道。

本文以氢气火焰中淮南烟煤不完全燃烧为研究

对象，采用激光诱导辐射技术将高能脉冲激光束直接

照射火焰，被测区域中微纳米量级碳粒子温度迅速升

高产生热辐射，由于受热粒子的温度并没有达到汽化

温度，所以可忽略汽化造成粒子粒径的变化。结合

犓ｎ数确定不同尺度受热粒子的传热模型，提出多段

式指数函数方程最小二乘拟合的方法，最终确定燃煤

氢气火焰中不同尺度含碳粒子的粒径与浓度信息。

２　理论模型

高能量的脉冲激光束照射燃煤火焰时，不同时

刻激光诱导辐射信号为碳烟、焦炭以及未燃尽煤粉

等不同尺度受热含碳颗粒辐射的累加［１８］

犛ｔｏｔ（狋）＝∑
狀

犻＝１

犃犻犛犻（狋）， （１）

式中犛ｔｏｔ（狋）为不同尺度受热含碳颗粒辐射信号的累

加；犛犻为各类尺度中单个含碳粒子的激光诱导辐射

强度；犃犻为相应的颗粒组分的相对体积分数；狀为被

测区域中不同尺寸的受热颗粒种类；狋为时间，单位

为ｎｓ。激光脉冲结束后受热粒子的激光诱导辐射信

号随时间呈指数衰减［１７］，（１）式可整理成

犛ｔｏｔ（狋）＝∑
狀

犻＝１

犃犻ｅｘｐ
狋－狋０

τ（ ）
犻

， （２）

式中狋０ 为激光脉冲结束时刻，单位ｎｓ；!犻为该类颗

粒的衰减特征时间，单位ｎｓ。

高能脉冲激光照射后，受热微粒的冷却速率可

通过犓ｎ 数判断该粒子所处的流动区域：连续流

（犓ｎ＜０．１）；滑移流（０．１＜犓ｎ＜２．０）；过渡流（２．０＜

犓ｎ＜１０）；自由分子流（犓ｎ＞１０），其中，犓ｎ 数定义为

气体平均自由程犔与颗粒直径犱ｐ的比率
［１９］：

犓ｎ＝
犔
犱ｐ
， （３）

式中犔为

犔＝μ
犘

π犽ｂ犜

２槡犿
， （４）

式中μ为气体动力学黏度，单位（Ｐａ·ｓ）；犘为周围

气体的压强，单位 Ｐａ；犽ｂ 为波尔兹曼常数，单位

（Ｊ／Ｋ）；犜为受热颗粒周围环境温度，单位 Ｋ；犿 为

气体分子质量，单位ｋｇ。

根据（３）、（４）式可知，常压、温度约为１０００Ｋ的

火焰中纳米量级炭粒子处于自由分子流区，微米量

级的较粗粒子处于滑移流、过渡流或连续流等非自

由分子流区域。Ｋｏｃｋ等
［１７］提出处于不同流动区域

的信号衰减时间可表示为

τ＝
犱ｐ犆ｐρｐ犜

３α犆ｔ犘
　　　（ｆｒｅｅｍｏｌｅｃｕｌａｒｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ），（５）

τ＝
犱２ｐ犆ｐρｐ

１２λｃｏｎｄ犳（犓ｎ）
　（ｎｏｎｆｒｅｅｍｏｌｅｃｕｌａｒｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ），

（６）

式中犱ｐ 为颗粒的直径，单位 ｍ；犆ｐ 为颗粒的比热

容，单位２．４１Ｊ／（ｇ·Ｋ）；ρｐ 为颗粒的密度，单位

２．２６ｇ／ｃｍ
３；

"

为调节因子；犆ｔ 为气体的热流速率；

λｃｏｎｄ为周围空气的导热系数；犳（犓ｎ）为修正系数，定

义为［２０，２１］

犳＝１＋
２（９γ－５）（γ＋１）

α
犓ｎ， （７）

式中γ为比热比。
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３　实验过程

３．１　实验对象

实验用煤粉为干燥后的淮南烟煤，其工业分析

和元素分析见表１，煤粉经磨碎筛分后的粒径为

５０～６４μｍ。

表１ 淮南烟煤的工业分析与元素分析

Ｔａｂｌｅ１ Ｐｒｏｘｉｍａｔｅａｎｄｕｌｔｉｍａｔｅａｎａｌｙｓｉｓｏｆｔｅｓｔｅｄｃｏａｌ

Ｐｒｏｘｉｍａｔｅａｎａｌｙｓｉｓ

犕ａｄ／％ 犞ａｄ／％ 犃ａｄ／％ 犉犆ａｄ／％ 犙ｂ·ａｄ／（ｋＪ·ｋｇ
－１）

１．３９ １４．４７ ２８．５２ ５５．６２ ２７０６８

Ｕｌｔｉｍａｔｅａｎａｌｙｓｉｓ

犆ａｄ／％ 犎ａｄ／％ 犖ａｄ／％ 犛ｔ，ａｄ／％ 犗ａｄ／％

６７．０１ ４．１５ ０．９７ ０．７７ １１．２４

　　燃烧器结构如图１所示，外管内径为７５ｍｍ，内

管外径为４０ｍｍ，喷管内径２ｍｍ。同心管的外管接

高纯氢气，流量为６Ｌ／ｍｉｎ，最外管接高纯氮气，流量

为４Ｌ／ｍｉｎ，主要目的是减少空气的扩散，为煤粉燃烧

提供富燃料环境（氧气不充足），使煤粉燃烧产生碳烟

颗粒。煤粉由振动器的频率控制下粉量，并由氮气携

带进入氢气火焰中进行不充分燃烧。燃煤氢气火焰

如图２所示，氢气燃烧产生淡蓝色火焰，其中橘红色

火焰区域为煤粉燃烧产生的煤烟区域。

图１ 燃烧炉结构图

Ｆｉｇ．１ Ｓｔｒｕｃｔｕｒｅｏｆｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎｂｕｒｎｅｒ

图２ 燃煤氢气火焰

Ｆｉｇ．２ Ｃｏａｌｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎｉｎｈｙｄｒｏｇｅｎｆｌａｍｅ

氢气火焰温度采用铂铑３０铂铑６型热电偶进

行测量，热电偶直径约为１ｍｍ，热电偶的热接点相

对火焰体积约小于０．１％
［２２］，火焰温度的修正公式

可表示为［２３］

犜ｇ＝犜ｒ－［ξσ（犜
４
ｓ－犜

４
ｒ）／犺］， （８）

式中犜ｒ为热电偶的指示值，单位Ｋ；犜ｇ为火焰的实

际温度，单位Ｋ；ξ为热电偶的辐射率，取为０．２；σ为

玻尔 兹 曼 常 数；犺 为 对 流 换 热 系 数，单 位 为

Ｗ／（ｍ２·Ｋ）；犜ｓ为环境温度，单位℃。

图３为不同火焰高度时气体火焰温度的径向分

布，可以看出火焰温度分布基本呈轴对称。图４为

沿轴向氢气火焰温度的分布，火焰的最高温度为

１４００Ｋ，火焰高度大于４０ｍｍ时，气体火焰的温度

随着火焰高度的增加而降低。淮南烟煤热解温度为

６５３Ｋ～１２７３Ｋ
［２４］，火焰位置在０～２００ｍｍ范围内

煤粉所处的温度环境为７５０Ｋ～１４００Ｋ。

图３ 氢气火焰的温度径向分布

Ｆｉｇ．３ ＲａｄｉａｌｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｐｒｏｆｉｌｅｏｆＨ２ｆｌａｍｅ

图４ 不同氢气火焰高度轴心温度分布

Ｆｉｇ．４ Ｃｅｎｔｅｒｌｉｎｅｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓｐｒｏｆｉｌｅａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔ

Ｈ２ｆｌａｍｅｈｅｉｇｈｔｓ

３．２　实验光路系统

实验 光 路 系 统 如 图 ５ 所 示，激 光 波 长 为

１０６４ｎｍ，脉冲频率为 １０ Ｈｚ、脉宽为 １０ｎｓ的

Ｎｄ∶ＹＡＧ脉冲激光束经狭缝为３ｍｍ的正交光阑后

（水平放置的光阑Ａ和垂直放置的光阑Ｂ），焦点光

斑的尺寸变为 ０．０９ｃｍ２，激光能量密度变 为

０４０８００３３
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０．１Ｊ／ｃｍ２，照射至氢气火焰，与入射激光束成９０°方

向放置凸球透镜（材料为Ｋ９，焦距犳＝１５０ｍｍ），该

透镜与被测火焰相距２倍焦距，透镜的另一侧２倍

焦距处放置加载５００Ｖ高压的光电倍增管（响应时

间为３ｎｓ），光电倍增管之前放直径为５ｍｍ的光阑

和（６００±５）ｎｍ的窄带滤镜。光电倍增管将接收到

的辐射光信号经高压放大后转换成电信号接入采样

频率为６ＧＨｚ的示波器。实验过程中，采用激光诱

导辐射信号下降沿触发。

图５ 实验系统示意图

Ｆｉｇ．５ Ｓｋｅｔｃｈｏｆｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｓｙｓｔｅｍ

４　结果与讨论

图６为燃煤氢气火焰高度为１６０ｍｍ 处的激光

诱导辐射信号，灰色为若干随机选取的单脉冲激光

诱导辐射信号，黑色为１２８个激光脉冲平均信号。

可以看出，不同激光脉冲下测得的单激光诱导辐射

信号时间变化趋势基本一致，为减少噪声等引起的

随机误差，下文均采用１２８个不同脉冲的激光诱导

辐射信号平均值进行分析。

图７为不同火焰高度下激光诱导辐射测量结

果。从图中可以看出，激光照射后受热颗粒达到辐

射强度峰值的时间均约为１０ｎｓ，随后衰减时间在不

同火焰高度略有不同。

图６ 氢气火焰煤粉燃烧归一化的

激光诱导辐射信号

Ｆｉｇ．６ Ｎｏｒｍａｌｉｚｅｄｌａｓｅｒｉｎｄｕｃｅｄｒａｄｉａｔｉｏｎｓｉｇｎａｌｓｏｆ

ｐｕｌｖｅｒｉｚｅｄｃｏａｌｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎｉｎｈｙｄｒｏｇｅｎｆｌａｍｅ

图７ 不同燃煤氢气火焰高度下激光诱导辐射时域信号

Ｆｉｇ．７ Ｔｉｍｅｒｅｓｏｌｖｅｄｌａｓｅｒｉｎｄｕｃｅｄｒａｄｉａｔｉｏｎｓｉｇｎａｌｓ

ａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｈｙｄｒｏｇｅｎａｎｄｃｏａｌｆｌａｍｅｈｅｉｇｈｔｓ

辐射信号峰值对应时刻设为狋０，如图６所示，拟

合区域为大于辐射信号到达峰值后的区域。根据

（２）式选取不同的狀值拟合结果如表２所示，ξ为采

用指数函数拟合激光诱导辐射信号的拟合度。可以

看出，一段式（狀＝１）拟合度不到５０％；随着狀值增

加，拟合度随之增加，三段式拟合效果最佳，拟合度

均在９８％以上，狀＝４时拟合度有所下降。

表２ 燃煤氢气火焰激光诱导辐射信号的拟合结果

Ｔａｂｌｅ２ ＳｉｍｕｌａｔｉｏｎｒｅｓｕｌｔｓｏｆｌａｓｅｒｉｎｄｕｃｅｄｒａｄｉａｔｉｏｎｓｉｇｎａｌｓｏｆｃｏａｌｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎｉｎＨ２ｆｌａｍｅｂｙｄｉｆｆｅｒｅｎｔｅｘｐｏｎｅｎｔｉａｌｆｕｎｃｔｉｏｎｓ

狀 犃１ ξ／％ τ１／ｎｓ ξ／％ 犃２ ξ／％ τ２／ｎｓξ／％ 犃３ ξ／％ τ３／ｎｓξ／％ 犃４ ξ／％ τ４／ｎｓξ／％

１ ０．２８ ４２ １４５ ２６

２ ０．５６ ５６ ８０ ７８ ０．２９ ９０ ８８４ ８１

３ ０．９０ ９９ ３３ ９８ ０．３１ ９９ １５２ １００ ０．１８ １００ １１３０ １００

４ ０．７９ ８８ ３６ ９６ ０．１４ ９０ １５０ ９０ ０．２７ ９０ １６０ ８９ ０．１３ ８９ １０００ ８６

　　根据上述分析，采用三段式指数函数对不同火

焰高度的激光诱导辐射信号进行拟合，图８可知，不

同火焰高度的衰减特征时间（τ１、τ２、τ３）基本保持不

变，分别为４０、１５０、１２００ｎｓ。据（５）、（６）式确定颗粒

粒径分别为７、２５、３×１０３ｎｍ，这与文献中提到的煤

粉燃烧核生成的纳米级碳烟粒子、凝并或表面生长

的成熟碳烟粒子、焦炭或未燃尽煤粉等微米级粒子

一致［１～３］。

０４０８００３４
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由（２）式知系数犃犻与第犻类尺寸的颗粒浓度相

关，随着火焰高度的增加，如图８所示，犃犻值表现有

所不同：１）犃１ 值随之逐渐增加，即纳米量级的颗粒

物浓度逐渐增加，喷入火焰中煤粉并没有在燃烧器

喷嘴出口立即燃尽，而是沿着火焰高度不断核生成

初始碳烟颗粒，初始碳烟颗粒同时发生凝并集聚，

犃１ 的值随火焰高度增加而大幅度增加，并没有减

少，这可能是由于初始碳烟颗粒的凝并速度小于初

始碳烟颗粒的产生速度；２）犃２ 值缓慢减少，即随着

煤粉热解时间的增加，粒径为几十纳米量级的颗粒

物缓慢减少，这可能是由于相应的碳颗粒进一步燃

尽消失所致，进一步的燃烧机理正在研究中；３）犃３

值一开始迅速增加，这可能是由于喷嘴附近小部分

煤粉燃烧产生焦炭，大部分煤粉还未燃烧；火焰高度

为６０～８０ｍｍ，犃３ 值保持不变，这一阶段为煤粉燃

烧产生焦炭粒子；火焰高度大于１００ｍｍ时，犃３ 值

急剧减小，这是由于该阶段煤粉与焦炭等微米级粒

子逐渐燃尽。

图８ 不同粒径颗粒的衰减时间和相对体积分数沿氢气火焰轴向高度的变化。

（ａ）τ１ 和犃１；（ｂ）τ２ 和犃２；（ｃ）τ３ 和犃３

Ｆｉｇ．８ Ｅｖｏｌｕｔｉｏｎｏｆａｔｔｅｎｕａｔｉｏｎｔｉｍｅａｎｄｒｅｌａｔｉｖｅｖｏｌｕｍｅｆｒａｃｔｉｏｎｔｏｐａｒｔｉｃｌｅｓａｌｏｎｇｈｙｄｒｏｇｅｎｆｌａｍｅａｘｉｓｉａｌｈｅｉｇｈｔ．

（ａ）τ１ａｎｄ犃１；（ｂ）τ２ａｎｄ犃２；（ｃ）τ３ａｎｄ犃３

５　结　　论

煤等化石燃料燃烧过程产生的固体微粒成分较

为复杂，通常包括不同粒径量级的含碳颗粒物，如纳

米级的初生碳烟，几十纳米至几百纳米、甚至几微米

的碳烟聚集体，焦炭，未燃尽的碳氢化合物等。本文

以燃煤氢气火焰中不同尺度的固体燃烧介质为研究

对象，采用高能脉冲激光直接照射火焰，结合犓ｎ 数

判断受热颗粒所处的流动区域，提出多段式指数函

数方程对受热含碳粒子的激光诱导辐射信号进行拟

合的方法，最终确定了燃煤氢气火焰中同时存在粒

径分别为７ｎｍ、２５ｎｍ、３μｍ的三类含碳微粒组分，

同时，通过拟合方程得到的系数犃ｉ确定了上述不同

颗粒组分在煤粉燃烧过程中的变化规律。

通过上述方法可不干扰、快速地获取火焰等高

温环境中多尺度含碳颗粒组分的粒径及浓度信息，

通过标定可进一步确定亚微米尺度颗粒物组分的绝

对浓度值，最终为探索煤等化石燃料的燃烧机理、实

时检测、优化燃烧过程及研究可吸入固体颗粒污染

物排放控制等提供科学依据。
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