
第３７卷　第１１期 光　学　学　报 Vol．３７,No．１１
２０１７年１１月 ACTAOPTICASINICA November,２０１７

　　收稿日期:２０１７Ｇ０５Ｇ１６;收到修改稿日期:２０１７Ｇ０６Ｇ１４
基金项目:国家自然科学基金重点项目(９１５４１２０３)、激光与物质相互作用国家重点实验室专项基金(SKLLIM１５０７)

作者简介:方波浪(１９９１－),男,硕士,研究实习员,主要从事激光诊断方面的研究.EＧmail:fangbolang＠nint．ac．cn
　∗通信联系人.EＧmail:huzhiyun＠nint．ac．cn

非线性双线原子荧光技术的标定新方法
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摘要　针对非线性双线原子荧光技术(NTLAF)测温过程复杂度高的问题,提出了利用可调谐二极管吸收光谱技

术(TDLAS)的标定方法.该方法将三个标定常数合并为一个,由荧光强度与TDLAS实时路径积分温度迭代求解

获得该标定常数,最后获得温度.借助数值方法模拟了利用TDLAS标定NTLAF温度的过程,分析了不同温度分

布及迭代初值对该方法的影响.温度反演结果与传统使用点标定方法的精度近似相等,温度反演误差均小于５％;

不同温度分布对该标定方法的影响较小;选用合适的迭代初值,总能够获得唯一的标定常数.
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Abstract　ThisworkaimsatcoveringtheshortageofthecomplexmeasurementprocedureofnonlineartwoＧline
atomicfluorescence NTLAF  andanewcalibrationmethodbasedontunablediodelaserabsorptionspectroscopy
 TDLAS isproposed敭First threecalibrationconstantsarecombinedintoone敭Thenewconstantiscalculatedby
aniterationofthefluorescenceintensityandTDLASrealＧtimepathintegraltemperature敭Finally thetemperature
profileisdeduced敭NumericalsimulationsforthecalibrationofNTLAFtemperaturebyTDLASareperformed敭The
influenceoftemperatureprofilesandinitialvaluesisanalyzed敭Theprecisionofthesimulationresultsisalmost
equivalenttothatobtainedbyconventionalpointＧwisetemperaturecalibrationmethods andtheuncertaintyiswithin
５％敭Differenttemperatureprofileshavelittleinfluenceonthiscalibrationmethod敭Aproperinitialvaluewillalways
resultinthesamefinalvalue敭
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１　引　　言
瞬态二维温度定量测量对湍流燃烧的机理研究及工程应用均具有非常重要的价值[１].传统的测量手

段,如热电偶、红外热像仪、散斑照相等,无法满足燃烧场温度的多维、原位、高时空分辨率测量需求[２].非线

性双线原子荧光技术(NTLAF)是一种非常有前景的燃烧场二维温度光学测量技术,具有空间分辨率高、信
号信噪比高、测温精度较高、时间分辨率高、抗干扰能力强及测温范围宽等优点.

目前,围绕 NTLAF的测温原理、测温适用性及原子注入方式等方面已开展了许多工作.２００９年,

Medwell等[３]首先提出NTLAF测温方法,并采用实验手段对该方法进行验证,得出了NTLAF是一种非常

有前景的湍流燃烧场二维温度测量技术的结论.２０１１年,Chan等[４Ｇ５]将NTLAF应用于含有碳烟的燃烧火

焰测量,实验评估了该技术对碳烟的抗干扰能力,发现荧光信号的主要干扰来源于碳颗粒的先行物多环芳烃

(PAH).２０１２年,Chan等[６Ｇ７]对NTLAF中的原子注入关键技术展开了研究,提出了采用激光烧蚀铟金属
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的方法.传统采用注入氯化铟的方法注入铟原子,由于氯化铟需经过火焰面才能分解产生铟原子,所以仅能

探测火焰面后的温度分布.而采用激光烧蚀铟金属的方法注入铟原子能够拓宽测温区域.２０１３年,

Medwell等[８Ｇ９]将NTLAF技术成功应用于湍流扩散火焰的二维温度场测量.２０１５年,Gu等[１０]利用带宽为

１．２nm的窄带滤光片收集荧光信号,降低了PAH对荧光信号的干扰,提高了测温精度.２０１５年,Borggren
等[１１]提出采用三甲基铟作为媒介注入铟原子.三甲基铟受热易挥发分解.该方法与传统采用氯化铟作为

媒介的方法相比,明显提高了铟原子荧光信号信噪比.这些关键技术的研究极大地推进了NTLAF的发展.
然而,NTLAF测温过程较为复杂,需要标定,这限制了其在工程中的广泛应用.目前学者们在NTLAF标

定方面的相关研究还较少.

NTLAF需要标定三个系数,分别为CA、CS和CT.CA与CS分别利用激光诱导荧光反Stokes与Stokes
过程中入射激光强度与荧光强度之间的关系得出,需进行多次实验测量,且由于入射激光强度与标定源的不

稳定性,测量次数会进一步增加,因此需要耗费大量时间.CT主要与荧光收集系统有关,而直接测量荧光收

集系统的参数较为困难,通常由待测区域内的已知温度反演得到,通过点温度测量方法可测得该已知温度.
常用于NTLAF标定的点测温方法包括热电偶与相干反Stokes拉曼散射技术(CARS).热电偶虽简单易

用,但属于侵入式测量技术,对流场有干扰,较难得到原位温度;CARS虽具有测温精度高的优点,但所需测

量设备昂贵,测温原理复杂[１２Ｇ１４].
本文提出了基于可调谐二极管吸收光谱技术(TDLAS)标定NTLAF的方法.简要介绍了NTLAF和

TDLAS的测温原理,给出了TDLAS标定NTLAF的方法,采用数值模拟的手段验证了该方法的可行性.
因为TDLAS具有设备小巧、在线测量等优势,与传统的NTLAF标定方法相比,TDLAS能简化实验过程,
降低系统复杂度,有利于NTLAF的广泛应用.

２　基本原理
２．１　NTLAF测温原理

图１　NTLAF能级跃迁过程

Fig．１　EnergytransitionsinNTLAF

NTLAF利用激光诱导铟原子荧光的Stokes与反Stokes过程获取温度,如图１所示.在Stokes过程

中,采用波长为４１０nm的入射激光将处于５p１/２态的粒子激发到６s１/２态,探测波长为４５１nm的荧光.在反

Stokes过程中,采用的入射激光波长为４５１nm,而探测荧光的波长为４１０nm.通过入射激光强度与荧光强

度可以获得基态５p１/２与５p３/２的粒子数分布,进一步根据波尔兹曼分布律得出温度分布.稳态平衡近似假定

下,温度与入射激光强度、荧光强度之间的关系可表示为[３]

T＝
ΔE/k

lnF２１/F２０( ) ＋ln１＋CS/I２０( ) －ln１＋CA/I２１( ) ＋lnCT
, (１)

式中T 为温度,I２０与I２１分别表示Stokes与反Stokes过程中入射激光的强度,F２１与F２０分别表示Stokes与

反Stokes过程中探测的荧光强度,ΔE 表示铟原子５p１/２与５p３/２态的能级差,k 为波尔兹曼常数.(１)式表

明,要想获得温度,在已知荧光强度与入射激光强度的情况下,还需要已知三个标定常数.

２．２　TDLAS波长扫描直接吸收法测温

TDLAS基于吸收光谱理论测温,测温方法通常分为波长扫描直接吸收法与波长调制法[１５Ｇ１８].波长扫
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描直接吸收法具有测温原理简单、无需额外标定的优点,所以采用波长扫描直接吸收法进行讨论.在波长扫

描直接吸收法中,通过连续调节入射激光波长使其扫过选定的待测介质的两条吸收谱线,利用吸收强度获得

两条吸收线上的粒子数分布,进而根据波尔兹曼分布律获得温度.温度与谱线强度之间的关系可表示为

TTDLAS＝
E″
２－E″

１( )hc/k

ln∫
L

０
P x( )X x( )S１(T)dx

∫
L

０
P x( )X x( )S２(T)dx

＋ln
S２ T０( )

S１ T０( )
＋
hc
k

E″
２－E″

１( )

T０

, (２)

式中TTDLAS表示TDLAS测量得到的路径积分温度,h 为普朗克常数,c为光速,E１
＂与E２

＂表示两条吸收谱

线的能级能量,S１(T)与S２(T)表示吸收谱线强度,T０表示参考温度,P(x)表示局部环境压力,X(x)表示

吸收分子的物质的量分数,L 表示吸收路径长度.(２)式表明路径积分温度与路径上的温度、压力、组分浓度

等有关.

２．３　利用TDLAS标定NTLAF温度

在NTLAF单次测量中,忽略片状激光强度分布不均匀的情况,将入射激光强度在整个测量区域内视为

定值,则(１)式可表示为

T＝
ΔE
k ln

F２１

F２０
＋C

æ

è
ç

ö

ø
÷

－１

, (３)

式中C 为新的标定常数,与原标定系数CS、CA与CT以及入射激光强度等有关.简化(１)式后减少了标定系

数的数量,降低了实验复杂性,但对实验技术提出了更高的要求.一方面需要对片状入射激光的均匀性作特

别处理.另一方面,由于每次单帧测量之间的入射激光强度不同,所以需要对C 进行实时标定.可参见文

献[１９]解决光片匀化问题.而对于实时标定而言,TDLAS能够很方便地提供温度标定参数.
(３)式表明,使用TDLAS标定NTLAF的问题成为如何使用路径积分温度TTDLAS确定标定系数C 的问

题.路径积分温度TTDLAS是吸收路径上温度分布T 的加权平均,直接通过TTDLAS确定T 有困难.反之,在
已知T 的情况下容易获得TTDLAS.进一步考察(２)式,要想获得TTDLAS,不仅需要已知T,还需已知压力和

浓度分布.通常利用TDLAS进行测温时,认为影响路径积分温度的主要因素为温度的不均匀分布,可以将

压力与组分浓度提到积分号之前并消去[１８],将(２)式变为

TTDLAS＝
E″
２－E″

１( )hc/k

ln∫
L

０
S１(T)dx

∫
L

０
S２(T)dx

＋ln
S２ T０( )

S１ T０( )
＋
hc
k

E″
２－E″

１( )

T０

. (４)

采用迭代方法获得(３)式中的C.给定初始C 值,将荧光强度代入(３)式得到吸收路径上的温度分布为

Tn ＝
ΔE
k ln

F２１

F２０
＋Cn

æ

è
ç

ö

ø
÷

－１

, (５)

式中Tn表示第n 次迭代后获得的温度分布,Cn为第n 次迭代获得的标定常数.将该温度分布代入(４)式,
得到路径积分温度为

TTDLAS,n ＝
E″
２－E″

１( )hc/k

ln∫
L

０
S１(Tn)dx

∫
L

０
S２(Tn)dx

＋ln
S２ T０( )

S１ T０( )
＋
hc
k

E″
２－E″

１( )

T０

. (６)

如果计算得到的路径积分温度TTDLAS,n与测量得到的积分温度TTDLAS之间满足

TTDLAS－TTDLAS,n ≤ε, (７)
则认为当前给定的路径温度分布为实际温度分布,即得出标定系数为Cn.否则,更新标定常数.(７)式中ε
为阈值,可根据具体精度要求给定.

由于(６)式的复杂性,所以很难用解析的方法得出更新标定系数的公式.当吸收路径上的温度为常量

时,使用TDLAS测量后必然得到相同的温度.结合(５)式与(６)式,假定n＋１次迭代后收敛,则必须满足
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TTDLAS＝
ΔE
k ln

F２１

F２０
＋Cn＋１

æ

è
ç

ö

ø
÷

－１

. (８)

对比(８)式与(５)式,可得出标定常数的更新公式为

Cn＋１＝Cn ＋１/TTDLAS－１/TTDLAS,n. (９)

３　模拟方法
采用数值模拟的手段验证利用TDLAS标定NTLAF的方法.首先建立激光诱导铟原子荧光过程的数

学模型,计算给定温度分布 T０下的荧光强度.给出水对激光的吸收强度与温度之间的关系,进而利用

TDLAS直接吸收法的测温原理计算路径积分温度.利用提出的基于TDLAS标定NTLAF的方法计算标

定系数,给出路径上的温度分布.将计算结果与初始设定温度分布T０进行对比即可得出结论.

３．１　激光诱导铟原子荧光过程

Stokes过程与反Stokes过程均可采用三能级速率方程进行描述[１８].Stokes过程可表示为

dN０/dt＝－ B０２I０２＋R０１( ) N０＋ B２０I２０＋A２０＋Q２０( ) N２＋R１０N１

dN１/dt＝ A２１＋Q２１( ) N２＋R０１N０－R１０N１

dN２/dt＝B０２I０２N０－ B２０I２０＋A２１＋A２０＋Q２０＋Q２１( ) N２

ì

î

í

ï
ï

ïï

, (１０)

反Stokes过程可表示为

dN０/dt＝－R０１N０＋ A２０＋Q２０( ) N２＋R１０N１

dN１/dt＝－ B１２I１２＋R１０( ) N１＋ B２１I２１＋A２１＋Q２１( ) N２＋R０１N０

dN２/dt＝B１２I１２N０－ B２１I２１＋A２１＋A２０＋Q２０＋Q２１( ) N２

ì

î

í

ï
ï

ïï

, (１１)

式中I表示入射激光强度,R 表示碰撞转移速率,B 表示受激吸收或辐射爱因斯坦系数,A 表示自发辐射系

数,Q 表示碰撞淬灭速率,下标ij表示由能级i到能级j,N 表示能级粒子数,下标０、１和２分别表示铟原子

能级.
模拟入射激光脉冲时采用的波形表达式为

I＝I０atbexp－ct( ) , (１２)
式中I０表示当波形为矩形时的激光强度,a 表示归一化常数,b表示脉冲激光的上升沿,c表示脉冲激光的

下降沿.计算时,b取２．５,c取１．２ns－１,此时a＝２．８４８.通过改变I０的大小可改变入射激光的强度.
由于６s１/２与５p态的能级间隔很大,所以可认为初始条件下６s１/２轨道上无粒子数分布.另外,在实际燃

烧场中,虽然存在温度梯度,但是由于铟原子能够很快(飞秒量级)与周围局部环境温度保持一致,所以可认

为铟原子处于局部热平衡状态.因此,初始条件为

N０
２＝０

N０
１

N０
０
＝
g１

g０
exp－

ΔE
kT

æ

è
ç

ö

ø
÷

ì

î

í

ïï

ïï

, (１３)

式中g 表示能级简并度,下标０、１表示能级０、１,ΔE 表示能级差,上标０表示初始时刻粒子数分布.方程中

使用的部分原子参数如表１所示

表１　铟原子参数

Table１　Parametersofindiumatom

A２１/Hz A２０/Hz ΔE/J g０ g１ g２ B２１/(J－１m３s－２) B２０/(J－１m３s－２)

１．０２×１０８ ５．６×１０７ ３．９８×１０－２０ ２ ４ ２ ５．６×１０２０ ２．３×１０２０

碰撞淬灭速率与碰撞转移速率未知,根据文献[２０],有

Q２１＝１０A２１

Q２０＝１０A２０
{ , (１４)
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R１０＝A２１

R０１＝R１０
g１

g０
exp－

ΔE
kT

æ

è
ç

ö

ø
÷

ì

î

í

ïï

ïï

. (１５)

荧光强度表示为

F２j ＝ε２jN２,i－２hv２jV２jΩ２j/４π, (１６)
式中F 表示荧光强度,ε表示荧光效率,v 表示荧光频率,Ω 表示收集立体角,V 表示收集体积,i、j 表示能

级,在Stokes过程中,i取０,j取１,反Stokes过程中,i取１,j取０.

３．２　吸收强度与温度的关系

吸收强度与温度之间的关系可表示为[１７]

S(T)＝S(T０)
Q(T０)
Q(T)

T０

T
æ

è
ç

ö

ø
÷exp －

hcE″

k
１
T －

１
T０

æ

è
ç

ö

ø
÷

é

ë
êê

ù

û
úú １－exp

－hcν０
kT

æ

è
ç

ö

ø
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式中S(T０)为参考温度T０下的谱线强度,Q(T)为分子配分函数,E 为吸收谱线的能级能量.水分子的配

分函数在温度７０~３０００K范围内可表示为

QH２O(T)＝－１６９．５９１６９＋１．２９３６７T－５．２１０９８×１０－４T２＋６．２４８８７×１０－７T３. (１８)

４　模拟结果及分析
为了初步验证提出的标定方法,首先给定图２(a)中实线所示线性温度分布,该温度分布的变化范围为

８００~２８００K.该温度分布下得到的荧光强度如图２(b)所示.从图中可以看出Stokes过程中获得的荧光

F２１比反Stokes过程中获得的荧光F２０强,尤其在温度较低的情况下.这是因为在低温情况下,５p１/２态的粒

子数比５p１/２多,且A２１为A２０的２倍.通过(２)式获得路径积分温度TTDLAS,约为１４１０K.设定标定常数的

初值为０,迭代阈值选为１×１０－１２,通过前述迭代方法获得的温度分布如图２(a)所示.图中蓝色线表示利用

TDLAS标定后得到的温度,红色线为利用点温度标定方法(CARS或热电偶)获得的温度,标定温度取

１５００K.当测温范围为８００~２８００K时,两种不同的标定方法得到的误差均在５％以内.当待测温度低于

标定温度时,测温结果略高;待测温度高于标定温度时,测温结果略低.当待测温度为２８００K时,误差最大.
这是由于NTLAF温度反演公式在稳态假定下得出,采用单一的标定温度时在宽温度范围内存在一定的误

差.该结果初步验证了利用TDLAS标定NTLAF的可行性.

图２　典型标定结果.(a)预设温度与反演结果;(b)荧光强度

Fig．２　Typicalcalibrationresults．(a)presettemperatureandinvertedtemperature;(b)fluorescenceintensity

由于TDLAS测温与路径温度分布有关,所以需要研究温度分布对该温度标定方法的影响.给定更为

贴近真实燃烧场的抛物型温度分布进行模拟,结果如图３所示.测温范围为８００~２８００K时,测温误差均小

于５％.该结果与线性温度分布结果相似.这是由于NTLAF的测温结果仅与当前位置的荧光强度之比有

关,而TDLAS测温结果仅与整个路径上的积分有关,所以不同的温度分布线型对利用 TDLAS标定

NTLAF的方法影响较小.
采用迭代算法获得了标定系数C,需要对该迭代算法的收敛特性进行研究.选用不同的迭代初值０,

０．０１,０．１,１０,迭代常数的变化过程如图４所示.结果显示,采用０,０．０１,０．１三种不同的迭代初值,在有限的
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图３　抛物线型温度分布温度反演结果

Fig．３　Invertedtemperatureofparabolatemperatureprofile

迭代步数内均获得了相同的终值(约１０－５),且在终止条件之前没有发生振荡.采用初值为１０时,迭代发

散,所以没有在图中给出.迭代发散的主要原因是给定的初值远大于终值(初值１０与迭代终值１０－５相差６
个数量级),使得迭代过程中荧光强度之比相比初值而言是小量,在计算过程中被数值误差淹没.一种简单

的处理方法是直接给定初值为０,确保荧光强度在迭代中始终发挥主导作用.另一种更为精确的方法为根

据(３)式估算迭代初值.选定待测区域内某点作为估算对象,已知该测量点的荧光强度F２０与F２０,根据燃烧

场实际情况大致给定该点的温度T,最后通过(３)式计算得出迭代初值C０.该分析结果表明,如果迭代收

敛,选用不同的迭代初值,总能够获得相同的解.为了保证迭代收敛,迭代初值不能远大于解.在本算例中

初值与解相差６个数量级时迭代发散.

图４　不同迭代初值下的迭代常数变化

Fig．４　Variationofiterationconstantwithvariousinitialvalues

５　结　　论
针对NTLAF需要标定多个参数且标定较难的问题,提出了采用 TDLAS标定 NTLAF的方法.

TDLAS易于给出实时测温结果,所以可将NTLAF中的三个标定参数CA、CS与CT合并为一个标定系数

C,然后由荧光强度与TDLAS所测得的温度迭代求解标定系数C.借助数值方法模拟了利用TDLAS标定

NTALF的测温过程,分析了不同温度分布及迭代初值对该方法的影响.结果表明:TDLAS能够用于

NTLAF标定,测温范围为８００~２８００K时,误差小于５％;不同的温度分布线型对该标定方法影响较小;
当迭代初值远大于解时,迭代难以收敛,所以需要根据实际情况选用初值,只要给定合适的初值,总能够获得

相同的迭代终值.与传统的标定方法(CARS)相比,利用TDLAS标定NTLAF有效降低了实验系统的复杂

度,简化了实验过程.利用数值模拟的方法验证了采用TDLAS标定NTLAF的可行性,提供了良好的理论

基础,未来需要开展相关的实验研究.
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