
第2 6卷 , 第2期 � � � � � � � � � � � � 光 谱 学 与 光 谱 分 析 Vol� 26, No� 2, pp19 8�202
2 0 0 6 年 2 月 � � � � � � � � � � � � Spectro sco py and Spectr al Analysis February , 2006 �

激光诱导荧光光谱方法测量气溶胶颗粒研究

连 � 悦1
, 刘文清

1
, 鹿建春

2
, 刘建国

1
, 张天舒

1

1. 中国科学院安徽光学精密机械研究所环境光学中心, 安徽 合肥 � 230031

2. 北京军事医学科学院微生物流行病研究所, 北京 � 100850

摘 � 要 � 采用激光诱导荧光光谱方法测量大气中气溶胶颗粒物的散射荧光特性, 同时用飞行时间方法测量

颗粒物的动力学直径大小。给出了实验系统设计、测量方法、颗粒粒径分布图及散射荧光强度分布谱图的对

比, 并对多组实验数据进行分析。同时讨论了利用颗粒物散射荧光百分比分析方法判别生物粒子和非生物

粒子的可行性。
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引 � 言

� � 大气气溶胶( A ero sols)是指悬浮在大气中的固体或者液

体颗粒, 平常所见到的一些现象, 如: 灰尘、熏烟、烟、雾、

霾等都属于气溶胶的范畴。一般微生物在空气中被自然气溶

胶化, 常常成为顺风区的生活负担。例如: 一些地方性的废

水通风柜, 研究发现每分钟每立方米能产生 130 个活粒子,

约 10%是大肠菌[1] , 所以有毒害气溶胶对人体的危害强度主

要依赖于其成分、浓度、来源和粒径。

气溶胶颗粒尺寸的范围从 0� 001到 100 �m 之间,不同尺

寸气溶胶颗粒的性质往往差别很大, 例如直径较大的粗颗粒

在大气中的漂浮寿命很短, 约为几个小时, 而直径较小的细

颗粒寿命则可达数天, 并能飘移到数千公里以外的地方� 粒

子成分是主要的致病因子, 决定是否有害和导致何种疾病。

一般而言粒径大于 30 �m 的颗粒, 进入下呼吸道的可能性很

小, 10~ 30 �m 的颗粒绝大部分沉积在鼻腔, 5~ 10 �m 的颗

粒可进入气管和支气管, 只有小于 5�m 的颗粒 PM 5 才能进

入到深部呼吸道和散布于肺泡上。显而易见, 只有小于 10

�m 的粒子气溶胶才是最危险的。

本文采用激光诱导荧光法测量气溶胶颗粒, 颗粒物首先

经过具有一定距离的两个汇集的激光光斑, 测量出飞行时间

(相对于粒径) , 然后用紫外激光脉冲照射颗粒物, 通过颗粒

物散射的荧光来决定粒子的散射荧光强度及其生物特性, 并

通过多种实验数据进行对比分析, 从而达到区分测量的目

的。

1 � 测量气溶胶粒子理论[ 2]

1� 1 � 雷诺数、斯托克斯理论与测量气溶胶粒子的关系
雷诺数通常用来描述经过管道或者是绕过气溶胶颗粒等

障碍物体的流体的流动。雷诺数是流动范畴的一个指标, 即

它是决定流体流动是层流还是湍流的标志, 正比于作用在流

体的每一个微元上的惯性力与摩擦力的比值,

Rep =
�VD p

�
(1)

式中: �为气体密度; V 为气流速度; D p 为粒子直径; �为粘

滞系数。

在雷诺数 Re p < 1) 时, 粘性力远远大于惯性力, 围绕着

一个颗粒的流动是层流流动。当雷诺数 Re p > 1 时, 颗粒的

下游就出现漩涡。

斯托克斯定律的一个重要应用是确定气溶胶颗粒在静止

的空气中经受重力沉降的速度。当一个颗粒在空气中释放之

后, 很快作用在颗粒上的空气阻力等于重力, 达到一个最终

的沉降速度。与粘性力相比, 惯性力可以忽略的情况, 相当

于低雷诺数和层流动的情况, 它是对于在一般情况下不可能

求解的 Nav ier�Sto kes 方程的一个解。

3 �U d =
(�p - �)  D 3

p g
6

(2)

式中: g 是重力加速度; �p 和 �分别是颗粒和气体的密度。

考虑浮力作用时, 要考虑气体密度。而同颗粒密度相比



气体密度很小时浮力可以略去。由( 2)式解出最终的沉降速

度为

U d ! �p D3
p g

18�
(3)

1� 2 � 气溶胶粒子空气动力学直径计算
空气动力学直径通常应参考粒子沉降速度, 空气动力学

直径可视为待测粒子与单位密度的球形粒子具有相同的沉降

速度, 空气动力学直径的数学表述由( 3)给出。

粒子的运动方程为

m U
 

dt
= F

 

d + F
 

b (4)

式中: m 是粒子质量; F
 

d 是作用到粒子上的牵引力; F
 

b 是作

用到粒子上的质量力。

斯托克斯( Sto kes)定律为
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式中: C为坎宁安修正因子 ; 带矢量的u
 
和!

 
分别为气溶胶粒

子重心的速度和粒子周围的空气的速度。

斯托克斯定律准确地描述了具有雷诺数 Rep < 0� 5 的球

形粒子的牵引力

Rep =
| u

 
- !

 
| �D p
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( 6)

若粒子在静止空气中沉降, !
 
= 0, Fd = mg , 当牵引力等于

重力时, 粒子达到终极速度 Ut。因此, 在斯托克斯区域( Re p

< 0� 5) 得

Ut =
CD 2

p�p g

18�
(7)

� � 上述分析是对 1 �m 以下的粒子非常重要, 同时粒子应

处于低雷诺数 Re p < 1 的情况下, 即惯性力和粘滞力相比,

惯性力可以被忽略下适用。但是对于气溶胶粒子较大或运行

速度很高的时候, 粒子处于高雷诺数时牛顿阻力会起作用。

粒子在运行当中所遇到的牛顿阻力为

F p =  
8
CD�pD 2

p!2 (8)

式中: CD 为阻力系数; !为空气介质密度。

当 Re p < 1时

CD =
24
Re p

(9)

当 1 < Re p < 1 000 时

CD =
24
Rep

1 +
Rep

2/3
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( 10)

� � 综上所述通过斯托克斯定律和雷诺数及牛顿阻力等公
式, 如果已知粒子的直径和密度以及气体的密度, 就可以估

算粒子的极限沉降速度。知道了极限沉降速度就可计算出相

应的粒子空气动力学直径。

2 � 气溶胶激光诱导荧光的检测方法

� � 首先要对气溶胶粒子的空气动力学直径进行测量, 然后

再进一步利用荧光法对其气溶胶粒子的生物特性进行分析

(如图 1 所示)。

2� 1 � 测量气溶胶动力学直径及气溶胶粒子的生物特性
红光光源是由 650 nm 半导体激光二极管产生连续光,

利用透镜组形成两个互相重叠的光束经过透镜聚焦在喷口下

约 0� 2 mm 处, 然而整个腔体是由两个椭球镜对应组成。

当粒子穿过红光光斑时, 产生散射荧光。其散射荧光经

椭球镜会聚在对面椭球镜的中心开孔处雪崩二极管( A P D)探

测器上, A PD接受到散射荧光信号后形成相对应的双峰信

号, 并将其转换为电信号, 经过数字板专家系统处理给出相

应延时信号, 此信号即为 T T L 触发信号, 去触发紫外激光

器, 使紫外激光正好照射到探测粒子上。

紫外激光器频率为2 kH z, 30 �J ∀ pulse- 1, 产生349 nm

的谱段输出, 选用这个谱段是因为一般生物气溶胶都含有核

黄素及辅酶( N A DH) 。核黄素在 300 到 440 nm 左右被激发

后, 产生的散射荧光谱处于 480~ 580 nm, N ADH 在 260~

410 nm 范围内被激发后, 其散射荧光谱处于 380~ 600 nm。

本设计选用 349 nm 激光激发粒子, 测量 410~ 580 nm 范围

内的散射荧光强度, 可以判别气溶胶粒子是否具有生物特

性。在设计结构上紫外激光汇集在红色激光汇聚点的下方 1

mm 处, 待粒子经过时进行激发。

Fig� 1� Particle size signal and fluorescence signal sampling

� � 利用紫外激光来激发经气溶胶粒子散射的荧光信号, 达

到与会聚椭球镜相对应的另一侧椭球镜上(其中两椭球镜的

第一焦点重合, 二极管红光激光和紫外激光通过该焦点后分

开) , 然后会聚到光电倍增管( P M T )上进行探测。在光电倍

增管前端放置一个 400~ 600nm 荧光带通滤光片, 降低紫外

激光背景的影响, 消除 349 nm 对待测散射荧光信号的影响,

对 650 nm 红光和 349 nm 紫外光都有阻挡作用。

2� 2 � 生物气溶胶荧光光路的测定

首先利用雪崩光敏二极管 A PD 检测散射光信号, 此信

号经过放大、滤波、整形, 再经过数字化后, 由数字板专家

系统处理给出相应延时后, 输出 T T L 触发信号, 去触发紫

外激光光源, 使它输出紫外光照射在粒子上, 产生粒子的散

射的荧光。

首先在 PM T 前不加滤光片, 观察接收到的散射光。由

上位机进行定步长扫描, 以 10 ns 为步长改变延迟时间, 在

示波器上监测探测到的红光 A PD 信号、PM T 信号和数字板

给出的 T T L 触发信号。调整好光路后, 红光光束和紫外光
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束之间的距离是一定的, 粒子以一定的速度穿过红光光束后

再穿过紫外光束, 这样就可以根据由粒子穿过红光形成的双

峰散射信号计算给出触发紫外激光器 T T L 触发信号, 当红

光的散射光信号和触发信号之间的延迟时间刚好等于粒子从

第二个红光光束飞至紫外光束的时间时, 粒子被紫外光照射

并产生较强的散射荧光。观察 PM T 接收到的散射光信号的

强度变化, 可以得到在已知光斑间距时激发散射荧光的最佳

延迟时间, 于是实现了条件延时触发的功能。第二, 在 PM T

前加滤光片, 测试变得更加准确, 再用单分散的染色邻苯二

甲酸二辛脂( DO P)粒子观察经粒子散射的荧光, 可以得出相

同结论。定步长改变红光散射光信号与触发电平之间的延

时, 可以观察到散射荧光强度明显变化。同时可以准确地得

出空气动力学直径和生物粒子荧光触发的对应关系。通过光

电倍增管测量得出不同生物粒子的散射荧光强度分布。

2� 3 � 气溶胶时序控制采样
在气溶胶粒子散射荧光检测过程中, 很重要的一方面就

是时序控制问题(如图 2 所示)。

红光连续激光斑在喷口下方, 粒子通过光斑时产生双峰

散射荧光信号(如图 2 的信号 ch2) , A PD 探测到的此双峰信

号经过放大整形后接入数字信号处理模块, 经过适当延时后

给出 T T L 信号, 去触发 U V 脉冲激光器 ( 如图 2 的信号

ch1) , 使得 U V 激光正好照射到相同的粒子, 同时 PM T 探

测粒子发出的散射荧光信号(如图 2的信号 ch3)。

Fig� 2� Oscillograph test correlational wave figure

3 � 实 � 验

� � 美国 T SI公司生产的 M odel 3450 振动孔气溶胶粒子发

生器( v ibrating or ifice aer osol generato r, V OA G ) , 产生标准

粒径气溶胶粒子, 待测[ 3] 。在气溶胶发生器中注入溶液, 由

进样泵控制以固定的流量 Q( cm3 ∀ s- 1 )通过一个 20�m 的小

孔进入输出管路。实验中使用邻苯二甲酸二辛酯 ( DO P 分析

纯)为溶质, 乙醇为溶剂, 产生单分散的气溶胶粒子。

实验中采用不同比例的 DO P 乙醇溶剂同时加入定量的

染料(香豆素) , 观察其粒径范围及散射荧光强度的谱分布。

4 � 实验结果和讨论

� � ( 1)实验中按定量染料与 DO P 溶剂相配比, 我们通过示

波器看到粒径对应的双峰间距, 同时也可观察到粒子到达紫

光光斑位置时, 激光器给出光的最佳延时时间 (如表 1 所

示)。通过实验数据我们可以看出粒径和双峰间距及延时满

足一种线形的关系, 也就是当粒径增大延时触发也跟着延

长。但是触发后散射荧光强度的 128 次平均值不满足增加的

变化规律。

Table 1� Relations particle size, two apices
space and time lapse

溶液配比 粒径/�m 双峰间距/ ns 延时/�s 荧光平均/ mV

0� 005# 40 0� 97 660 2� 72 139

0� 5# 40 1� 84 740 2� 92 159

0� 2# 40 2� 84 820 3� 12 186

0� 3# 40 3� 28 860 3� 44 197

0� 8# 40 4� 37 960 4� 10 137

2# 40 5� 43 1 100 4� 80 148

6# 40 8� 35 1 280 5� 16 139

� � 实验中我们可以观察到粒子粒径的谱分布 (如图 3 所

示) , 双峰间距、延时以及散射荧光强度等都可以示波器的

波形中观测到。

Fig� 3 � Particle size distribution

� � ( 2)在做颗粒物激光诱导散射荧光实验中, 对不同颗粒

物, 实验是基本相同的测试条件下进行(如发生装置、出浓度

等) , 以保证实验的比对分析的准确。下面对空腔、空气、定

量 DOP、油酸粒子和 N aCL , 进行散射荧光实验, 从散射荧

光的强弱可以分析其生物及非生物粒子特性。

从空腔散射荧光谱分布图中我们可以看出散射荧光仅在

4 通道(如图 4 所示) , 空腔是指不开紫光激光器的时候的状

态。经分析, 在不开激光器的时候, 由于光电倍增管漏电流

Fig� 4 � Cavum fluorescence distribution
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的产生, 会形成一个固定的背景, 分析时可忽略。图 5 是空

气中粒子的散射荧光强度分布谱, 分布比较广, 但散射荧光

在 6 通道位置时最强。

Fig� 5� Air particle fluorescence distribution

� � 然而, 从 DOP 粒子的散射荧光谱上可以看出, 散射荧光

最强是在 12 通道上(如图 6 所示)。T SI3450 油酸粒子的散射

荧光谱分布中可以看出, 最强是在 14 通道(如图 7 所示)。

Fig� 6 � DOP particle fluorescence distribution

� � 从散射荧光光谱上可以看出, 不同生物成分的粒子, 其

散射荧光谱分布有明显的不同, 从而我们能够通过其散射荧

光强度的谱分布来进行区分。

( 3)大量的生物粒子激光诱导散射荧光试验中 , 个别粒

子的散射荧光通道距离很近, 仅差一个或两个通道, 因此,

不能仅仅依靠散射荧光谱分布来进行比较分析, 还需要一种

相应的计算方法, 即散射荧光百分比的分析法。

Fig� 7 � Oleic acid particle fluorescence distribution

� � 此分析方法是按照除去同样的背景噪声后, 按散射荧光

粒子数占粒子总数的百分比进行。实验的前提条件是利用气

溶胶发生器发生粒子, 其浓度, 流量恒定。然后在发生粒子

稳定后, 进行以 30 s 为计数时间单位进行纪录, 通过对空

气、生理盐水、芽孢繁殖体、枯草芽孢、营养肉汤( T ry pticase

so y bro th)的数据分析可知, 其散射荧光百分比区分更加具

体合理, 同时以生理盐水为背景进行散射荧光对比分析(如

表 2所示)。

Table 2 � Fluorescence percentage of diff erent
biological particles

空气
生理
盐水

芽孢
繁殖体

枯草
芽孢

营养
肉汤

粒子总数 13 105 931 291 667 1 465

荧光粒子数 1 025 106 90 221 527

散射荧光百分比/ % 7� 80 11� 38 30� 90 31� 60 36

5 � 结 � 论

� � 采用激光诱导荧光的方法可以对生物、非生物气溶胶、

大气气溶胶进行粒径分布和散射荧光检测分析, 给出了两种

区分鉴别的方法, 便于今后对生物气溶胶更进一步的研究。

实验中完全改变了以往不能实时检测和测量不准的情况。同

时该实验设备的检测和后期分析能够满足环境检测的需求,

能更好的为环保事业做出应有的贡献。
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