
第４６卷　第３期 中　国　激　光 Vol．４６,No．３
２０１９年３月 CHINESEJOURNALOFLASERS March,２０１９

双色激光诱导炽光法结合光腔衰荡光谱技术测量
碳烟颗粒的研究
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摘要　基于激光诱导炽光(LII)法和光腔衰荡光谱(CRDS)技术,搭建了用于研究火焰碳烟颗粒的测量平台,并对

其性能参数进行了表征.碳烟颗粒路径积分衰减系数测量结果表明,双色LII测试系统和CRDS系统相互独立.

同时运行双色LII和CRDS系统,测量得到的路径积分衰减系数随着火焰高度的增加先增大后减小,两个系统的测

量结果具有较好的相关性.通过优化拟合模型及去除系统噪音,获得了较好的光腔衰荡信号拟合结果.
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１　引　　言

可吸入颗粒物对人体健康有严重危害,是导致

全球气候变化、酸沉降、能见度降低及光化学烟雾等

重大环境问题的重要因素,同时也是我国城市首要

污染物.燃烧排放如锅炉和机动车等是我国大气环

境中可吸入颗粒物的主要来源,而碳烟颗粒是燃烧

排放可吸入颗粒物的重要组分之一,因此了解碳烟

颗粒的物理化学特征十分必要.

激光诱导炽光(LII)法作为一种非接触激光诊

断技术,具有很高的时间和空间分辨率.１９７７年,

Eckbreth[１]首次提出激光加热粒子的概念.１９８４
年,Melton[２]发表了第一篇基于激光加热的碳烟诊

断技术的文章.１９９５年,Will等[３]第一次将LII法

用于碳烟粒径定量测试.２００２年,Smallwood等[４]

提出了双色激光诱导炽光(２CＧLII)法,并将其用于

碳烟标定,该方法具有精度高、易操作及可在线标定

等优点,迅速得到广泛使用[５].近年来,国内何旭课
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题组[６Ｇ８]也对火焰碳烟颗粒展开了实验测量与理论

模型研究.
光腔衰荡光谱(CRDS)技术具有吸收光程长,

及不受光源强度起伏影响的特点,适用于微弱吸收

物质的定量测量,而且装置简单、操作容易、适应范

围广[９].１９９８年,O′Keefe等[１０]将脉冲激光用于

CRDS技术,极大地推动了该技术的发展.国内,王
丹等[１１]将CRDS技术用于夜间大气中 N２O５ 的测

量,谈艳等[１２]将CRDS技术与激光锁频技术相结

合,用于精密分子光谱的测量.
国际上,科研人员将CRDS技术与LII法结合

起来用于火焰碳烟颗粒的研究中.Vander等[１３]在

１９９９年使用CRDS技术对利用LII法测得的碳烟

体 积 浓 度 进 行 校 准.２００４ 年,Schoemaecker
Moreau等[１４]结合两者对碳烟体积浓度和多环芳烃

(PAHs)进行研究,获得了其二维分布,即水平方向

和竖直方向的分布.Desgroux等[１５]在２００８年结

合两种方法对碳烟体积浓度与燃烧压力的关系进行

了研究.国内尚未见到类似结合LII法与CRDS技

术进行碳烟颗粒测量研究的相关报道.
本文主要介绍用于研究层流扩散火焰的光学测

量平台.该平台采用耶鲁大学的层流扩散火焰燃烧

器[１６],以乙烯为燃料产生稳定的层流扩散火焰,对
火焰碳烟颗粒特性展开研究,测量方法上结合了

２CＧLII 和 CRDS 技 术.PMT (Photomultiplier
Tube)模块中的前置放大器会受到带宽的限制,与
之相比,APD(AvalanchePhotoDiode)模块对高频

采样具有更好的响应,因此本文的LII系统采用双

APD,将其用于信号的采集.通过对碳烟颗粒路径

积分衰减系数的测量来验证LII系统与CRDS系统

的相互独立性及测量结果的相关性.

２　原　　理

２．１　LII法的基本原理

LII法的基本原理是使用脉冲激光照射碳烟颗

粒云团,碳烟颗粒吸收激光的能量后温度迅速上升

(４０００K左右),发出与温度相对应的黑体辐射,使
用APD接收经过滤光片的辐射信号,接收到的信

号大小与受激发的碳烟颗粒体积浓度成正比,该方

法可以用来计算碳烟颗粒体积浓度;又因为信号的

衰减速率与碳烟颗粒的比表面积相关,粒径小的碳

烟颗粒具有较大的比表面积,所以其对应信号的衰

减速度大于粒径较大的碳烟颗粒的,通过分析衰减

速率来计算得到粒径信息.

双色LII法即通过对比分析计算同一时刻、同
一颗粒云团受激光照射后经过两片不同波长滤光片

的LII信号,可测得该碳烟颗粒的温度和体积浓

度[６,１７].碳烟颗粒的颗粒温度Tp 可表示为
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式中:c 为光速;h 为普朗克常数;k 为玻尔兹曼常

数;λ１、λ２ 分别为两个滤光片的中心波长;VEXP１、

VEXP２为实 验 中 不 同 波 长 下 示 波 器 的 电 压 信 号;
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)为不同波长下颗粒折射率的函数,
即颗粒吸收函数,m 为碳烟颗粒的复折射率.
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式中:η(λ)为校准因子,表示测量得到的信号与实

际信号的比值,可以用来表征系统在某一检测波长

和某一温度下的灵敏度;GEXP为实验中APD增益;

lb 为激光与火焰相互接触的宽度;Ke＝６πE(m),
为无量纲的碳烟气溶胶吸收常数,与激发波长相

关[１５].将温度Tp 代入(２)式,可以计算得到碳烟颗

粒体积浓度.

２．２　CRDS技术的基本原理

CRDS技术主要通过测量光在高反射腔中的衰

荡速率来获得腔内物质的吸收系数.其基本原理如

图１所示,在一个光学腔中,两侧为两个反射率为R
的高反(HR)镜,当将与该光学腔谐振的激光耦合

到谐振腔后,腔内的激光会在两个腔镜之间来回反

射从而形成振荡,光强会因腔镜透射、衍射及样品的

吸收而减弱,右侧高反镜后的探测器可探测到随时

间变化的透射光强,对信号进行e指数拟合,可以得

到光腔的衰荡时间τ.

图１ CRDS和光衰荡示意图

Fig敭１ SchematicofCRDSandopticalringＧdown

碳烟颗粒体积浓度推导如下:

τ０＝
L

c(１－R)
, (３)
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式中:τ和τ０ 分别为腔内存在和不存在消光物质时

的衰荡时间;L 为腔长;lsoot表示激光所经过的包含

碳烟颗粒的路径长度,该路径上碳烟颗粒的消光系

数为ksoot.如果碳烟颗粒符合瑞利散射条件,其消

光系数可以用(６)式来表达[１４Ｇ１５].

３　实验系统

３．１　双色LII及CRDS实验系统

整体实验系统如图２所示,其包含双色LII和

CRDS两个实验系统.两个实验系统互相独立,可
以单独进行LII实验或CRDS实验;又可以同时运

行两个系统,同时获得两个实验系统的实验数据.

图２ 整体实验系统

Fig敭２ Overallexperimentalsystem

３．１．１　双色LII实验系统

双色LII系统布置为图２中红色光路,１０６４nm
的脉 冲 激 光 由 Nd∶YAG 激 光 器 (BrilliantB,

Quantel,法国)产生,经由多个反射镜和光阑校准,
在测量区域加热碳烟颗粒,最后被激光制止模块吸

收.由于激光能量符合高斯分布,可利用光阑过滤

杂散光.激光能量密度对LII信号产生的影响较

大,较高的能量密度能将碳烟颗粒加热到更高的温

度,获得较强的LII信号和更好的信噪比;但激光能

量过大,会造成碳烟颗粒的气化,影响碳烟颗粒体积

分数和粒径的计算.因此,激光能量要选取在一个

合适的范围内.LII信号由一个大型凸透镜聚焦在

接收光纤中,Y型光纤将光分为两路,经过两片滤光

片后由APD(C１２７０２Ｇ１２,Hamamatsu,日本)接收,
最后在示波器上显示并储存.外触发信号由激光器

产生,并同步给示波器进行采集.两片滤光片的中

心波长分别为４４１nm(半峰全宽１０nm)和７８０nm
(半峰全宽１０nm).选择滤光片中心波长时,主要

关注以下三点:１)在该波段探测系统具有更好的灵

敏度;２)避开气态碳分子C２受激发产生荧光的影

响,C２荧光主要集中在４７３nm和５６３nm两个波段

上.３)避开本实验台上５３２nm和１０６４nm两个信

号源的影响[５].本实验台上两个APD的光谱响应

范围为２００~１０００nm,在２００~１０００nm波段上都

具有较好的灵敏度;中心波长为４４１nm和７８０nm
时,既避开了 C２荧光的影响,也避开了实验台上

５３２nm和１０６４nm两个激光对信号的干扰.

３．１．２　CRDS实验系统

在同一个光学实验平台上(图２),利用安装有

二倍频头的Nd∶YAG激光器,发射波长为５３２nm
的脉冲激光.在两面高反镜(R＞９９．９９％,CRD５３２Ｇ
１０２５Ｇ１００,Semrock,美国)的作用下,激光在长为

０．８m的腔中来回振荡,最后信号被装有５３２nm滤

光片的PMT(CH２５３,Hamamatsu,日本)所接收,
并在示波器上显示和储存.示波器在接收到激光器

的外触发信号后会对数据进行采集.

３．２　燃烧器

实验所使用的燃烧器为耶鲁大学的层流扩散火

焰燃烧器[１６],如图３所示.燃烧器由６０６１铝合金

加工制成,表面可以采用阳极氧化工艺进行处理.

０３０４００２Ｇ３
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燃烧器中心燃料管内径为４mm,外层空气室内径

为７４mm.乙烯(体积分数大于９９．９％)从燃烧器

下方进入燃料管,在燃烧器上方被点燃.压缩空气

从燃烧器侧面４个连接头进入空气室,经过用于稳

流的玻璃珠与蜂窝陶瓷板后离开燃烧器,玻璃珠的

直径为３mm,可以通过换用不同孔径的蜂窝陶瓷

板来改变空气流速.

图３ 燃烧器

Fig敭３ Burner

４　分析与讨论

在某一高度上,双色LII系统和CRDS系统的

信号强度与碳烟体积分数相关.当激光经过宽度为

２W 的火焰时,双色LII系统和CRDS系统的路径

积分衰减系数可以用∫
W

－W

Kefvdx
λ

来表示[１３].

根据(２)式,双色LII系统的路径积分衰减系数

可表示为
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式中:λ１ 和Ke１分别为双色LII系统所使用激光的

波长及该波长下的碳烟气溶胶吸收常数.
根据(７)式,CRDS系统的路径积分衰减系数

可表示为

∫
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式中:λ２ 和Ke２分别为CRDS系统所使用激光的波

长及该波长下的碳烟气溶胶吸收常 数,LCRDS为

CRDS系统的腔长.

４．１　双色LII系统与CRDS系统的相互独立性

调整双色LII系统与CRDS系统的出射激光,
使两束激光互相垂直且都经过火焰中心线,设定空

气流量为１２０L/min,乙烯气体流量为０．２L/min,
双色LII系统的激光能量密度为３３４mJ/cm２.使

用两个系统测量计算不同燃烧器出口高度(HAB)
下碳烟颗粒的路径积分衰减系数.

如图４(a)所示,黑色方点连线表示开启双色

LII系统时,CRDS系统在不同的 HAB上测得的路

径积分衰减系数;红色圆点连线表示关闭LII系统

时,CRDS系统不同的 HAB上测得的路径积分衰

减系数.结果显示,开启和关闭双色LII系统两种

情况下:hHAB＝２０mm时,路径积分衰减系数分别为

１．３７和１．０６;hHAB＝２５mm时,路径积分衰减系数

分别为２．０１和２．１２;hHAB＝３０mm时,路径积分衰减

系数分别为３．７０和３．７４;hHAB＝３５mm时,路径积

分衰减系数分别为４．６９和４．７３;hHAB＝４０mm时,
路径积分衰减系数分别为３．４６和３．３９.图４(b)中,
横坐标为开启双色LII系统时,CRDS系统测得的

路径积分衰减系数;纵坐标表示相对应 HAB上关

闭双色LII系统情况下,CRDS系统测得的路径积

分衰减系数.线性拟合得到的相关性系数为０．９５.
从 图４可以看出,在本平台上,当开启CRDS系统

图４ 打开和关闭双色LII系统情况下,CRDS系统的测量结果.(a)路径积分衰减系数;(b)线性拟合

Fig敭４ MeasurementresultsofCRDSsystemwith２CＧLIIsystemonandoff敭

 a PathＧintegratedattenuationcoefficient  b linearfitting
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对碳烟颗粒进行测量实验时,是否开启双色LII系

统对测量结果的影响可以忽略.
如图５(a)所示,黑色方点连线表示开启CRDS

系统时,双色LII系统在不同的 HAB上测得的路

径积分衰减系数;红色圆点连线表示关闭CRDS系

统时,双色LII系统在不同的 HAB上测得的路径

积分衰减系数.结果显示,开启和关闭CRDS系统

两种情况下:hHAB＝２０mm时,路径积分衰减系数

分别为０．９５和０．９０;hHAB＝２５mm时,路径积分衰

减系数分别为１．７１和１．９４;hHAB＝３０mm时,路径

积分衰减系数分别为３．３０和３．３７;hHAB＝３５mm
时,路径积分衰减系数分别为５．０１和４．８９;hHAB＝
４０mm时,路径积分衰减系数分别为３．８７和３．７１.
图５(b)中,横坐标为开启CRDS系统时,双色LII
系统测得的路径积分衰减系数;纵坐标表示在相对

应的HAB上关闭CRDS系统情况下,LII系统测得

的路径积分衰减系数.线性拟合得到的相关性系数

为０．９９.从图５可以看出,在本平台上,当开启双色

LII系统对碳烟颗粒进行测量实验时,是否开启

CRDS系统对测量结果的影响可以忽略.

图５ 打开和关闭CRDS系统情况下,双色LII系统的测量结果.(a)路径积分衰减系数;(b)线性拟合

Fig敭５ Measurementsresultsof２CＧLIIsystemwithCRDSsystemonandoff敭

 a PathＧintegratedattenuationcoefficient  b linearfitting

　　综上所述,在该平台上同时开启双色 LII和

CRDS系统进行实验时,两个系统相互之间对测量

结果 的 影 响 可 以 忽 略,可 认 为 双 色 LII系 统 和

CRDS系统互相独立.

４．２　双色LII系统与CRDS系统测量结果的相关性

同时利用双色LII系统与CRDS系统对层流扩

散火焰碳烟颗粒进行测量,计算得到不同 HAB上

的路径积分衰减系数,结果如图６所示.图６中,黑
色方点连线为不同 HAB上双色LII系统测得的路

径积分衰减系数,红色圆点连线及蓝色三角连线皆

为不同HAB上CRDS系统测得的路径积分衰减系

数,两者区别在于采用的腔衰荡信号拟合模型不同.
碳烟颗粒路径积分值在燃烧器的出口位置路径积分

衰减系数较小,这是因为乙烯气体在燃烧器出口燃

烧后首先会生成多环芳烃(PAH),PAH 是碳烟颗

粒产生的前驱物质;随着高度的升高,PAH逐渐团

聚生成碳烟颗粒,路径积分衰减系数也逐渐变大;在
火焰的尾端,碳烟颗粒与空气获得充分接触,燃烧变

得完全,路径积分衰减系数随着碳烟颗粒浓度的下

降而下降.这与其他的实验结果较为相似[１３],但路

径积分衰减系数的最大值与相对应的火焰高度位置

有所不同,初步判断是火焰燃烧工况的不同(如空燃

比)所造成的.

图６ 路径积分衰减系数与 HAB的关系

Fig敭６ PathＧintegratedattenuationcoefficientversusHAB

当对CRDS系统测得的衰荡时间采用单指数

拟合模型时,两个实验系统测得的路径积分衰减系

数在HAB为２０,２５,３０mm三个点上具有较好的

一致性,CRDS系统测得的路径积分衰减系数都略

高于双色LII系统的测量值;但是在hHAB＝３５mm
和４０mm两个点上,CRDS系统测得的路径积分衰

减系数要略低于双色LII系统的测量值.
由于在CRDS系统中,PMT的非线性响应、系

统的电子噪声,及光腔的多空间模式都可能造成电

压衰减,这些τnoise会使PMT测量得到的τsample呈现

出多指数衰减[１８Ｇ１９],所以需要选取适当的拟合模型

及拟合范围.通过对实验中衰荡时间拟合残差进行
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分析,发现单指数衰减模型的拟合残差与文献[２０]
的结果较为相似,判断是CRDS系统中PMT的前

置放大器的带宽效应造成了多指数衰减.因τnoise远
小于系统衰荡时间,针对这种情况可以采用去除头

部信号并选用多指数拟合的方法来去除τnoise,减小

拟合残差,优化CRDS系统的数据处理结果.
图７(a)和７(b)为对CRDS系统衰荡信号使用

单指数拟合模型所得的拟合结果以及拟合残差,

图７(c)和７(d)为对去除衰荡信号的头部信号采用

多指数拟合模型所得的拟合结果及拟合残差.从

结果可以看出,采用去除头部信号和多指数拟合

模型的方法,有效地优化了拟合结果,缩小了拟合

残差.图６中,使用多指数拟合模型后,CRDS系

统测得的路径积分衰减系数与双色LII系统的测

量结果在３５mm和４０mm的 HAB上获得了更好

的一致性.

图７ hHAB＝３５mm时,CRDS系统衰荡时间的拟合结果及拟合残差.(a)单指数拟合模型下,腔衰荡信号的拟合结果;

(b)单指数拟合模型下,腔衰荡信号的拟合残差;(c)多指数拟合模型下,腔衰荡信号的拟合结果;(d)多指数拟合模型

　　　　　　　　　　　　　　　　　下,腔衰荡信号的拟合残差

Fig敭７ FittingresultsandresidualsofCRDSsystemringＧdowntimewithhHAB＝３５mm敭 a CavityringＧdownsignal

fittingresultundersingleＧexponentialfittingmodel  b fittingresidualofcavityringＧdownsignalundersingleＧ
exponentialfitting model  c cavityringＧdownsignalfittingresultunder multiＧexponentialfitting model 
　　　　　　 d fittingresidualofcavityringＧdownsignalundermultiＧexponentialfittingmodel

５　结　　论

联和搭建了双色LII系统和CRDS系统装置,介
绍了用于该实验台的扩散火焰燃烧器.基于该扩散

火焰燃烧台进行了双色LII系统和CRDS系统的对

比实验,两系统可互相独立;路径积分衰减系数的测

量计算结果具有较好的相关性,说明可同时运行双色

LII系统和CRDS系统对层流扩散火焰产生碳烟颗粒

的特性进行研究.本系统通过优化拟合模型及去除

系统噪音的方法获得了较好的腔衰荡信号拟合结果.
该平台具备同时运行双色LII系统和CRDS系

统的能力,准备进一步测量火焰不同位置以获得碳

烟颗粒的二维分布信息,利用双色LII系统测量计

算碳烟颗粒的粒径信息,再结合 Mie理论模拟计算

碳烟颗粒的消光系数;同时利用CRDS系统测量计

算消光系数的实验值,通过消光系数的模拟值和实

验值的一致性对比,可针对碳烟颗粒开展光学性质

闭合研究.
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