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Аннотация 

В работе проведено моделирование процессов лазерного нагрева и последующего охлаждения наночастиц в 
газовой среде. Детально проанализирован процесс поглощения лазерной энергии наночастицами в пределе 
Рэлея с учетом временного и пространственного распределения энергии в лазерном пучке, а так же охлажде-
ние при столкновениях наночастиц с молекулами окружающего газа в свободно-молекулярном режиме и по-
тери энергии наночастицами в процессе их испарения и радиационного теплообмена. На основе развитой 
модели создано программное обеспечение для анализа и интерпретации полученных в эксперименте сигна-
лов теплового излучения лазерно-нагретых наночастиц (лазерно-индуцированной инкандесценции) и опре-
деления их текущих размеров. Результаты работы могут быть применены для создания диагностического 
комплекса по мониторингу загрязнений окружающей среды и средств контроля при производстве нанопо-
рошков. 

 
MODELLING OF HEAT TRANSFER PROCESSES OF LASER HEATED NANOPARTICLES 

WITH GAS ENVIRONMENT 

The model of heat transfer of laser heated nanoparticles in the gas environment was developed for laser induced in-
candescence (LII) signals interpretation. The model take into account the nanoparticles absorption of the laser energy 
in the Raleigh limit conditions, particle cooling by radiation, evaporation of the particles material and conduction heat 
transfer with the molecules of the bath gas. The known temperature dependences of the heat capacity and density of 
the soot and bulk iron were used for the calculations for carbon and iron nanoparticles. The particle diameters log-
normal distribution function was applied to calculate the particle thermo radiation. On the base of the model devel-
oped the program code was created for mean particle diameter extraction from experimental incandescence signals. 
The results of nanoparticle sizing, obtained by LII, were compared with the electron microscopy data and a good 
agreement both in count median diameter and standard deviation were found. 
 

 
1. ВВЕДЕНИЕ 

Методы оптической диагностики играют важную 
роль в исследовании процессов формирования наноча-
стиц, в контроле при их производстве, при мониторин-
ге загрязнения окружающей среды. Эти методы не 
требуют подготовки образцов для исследования, изме-
рения осуществляются в режиме реального времени, и 
они не оказывают заметного возмущающего воздейст-
вия на объект. Традиционные методы, такие как ла-
зерная экстинкция, применяемая для определения объ-
емной концентрации конденсированной фазы, метод 
лазерного рассеяния для определения размеров нано-
частиц имеют ряд ограничений по сравнению с отно-
сительно недавно развитым методом лазерно-индуци-
рованной инкандесценции (ЛИИ). Преимущества ме-
тода ЛИИ перед другими методами заключаются в 
том, что он может быть успешно применен как для 
измерения очень малых объемных концентраций на-
ночастиц, так и для измерения размеров наночастиц от 
нескольких нанометров в диаметре в широком диапа-
зоне условий окружающей среды. Основные принци-
пы метода ЛИИ для измерения объемной концентра-
ции конденсированной фазы были предложены Мел-
тоном [1]. Они основываются на быстром нагреве на-
ночастиц лазерным импульсом и анализе регистри-
руемого теплового излучения. Интенсивность сигнала 
ЛИИ пропорциональна объемной концентрации кон-
денсированной фазы, а время его спада зависит от 
размера наночастиц. Метод лазерно-индуцированной 
инкандесценции был впервые применен для  проведе-
ния качественных наблюдений за временным и про-

странственным распределением углеродных наноча-
стиц, образующихся при горении топлива в камерах 
двигателей внутреннего сгорания и в пламенах [2,3]. 
Количественные измерения размеров методом ЛИИ 
производятся путем регистрации время-разрешенного 
сигнала излучения лазерно-нагретых наночастиц и 
сравнения его с рассчитанной зависимостью излуче-
ния наночастиц с учетом процессов нагрева и охлаж-
дения. Метод ЛИИ также может использоваться для 
получения количественной информации об объемной 
фракции конденсированной фазы [4] при проведении 
соответствующих калибровочных измерений  [5].  

Воздействие на углеродные наночастицы импульс-
ным лазерным излучением активно исследовалось в 
последние годы. Многие экспериментальные и теоре-
тические работы фокусировались на выяснении дета-
лей процессов нагрева, охлаждения и изменения 
структуры и свойств наночастиц [6,7]. На основе этих 
исследований были разработаны модели, которые по-
зволяют с различной степенью точности описать на-
блюдаемое излучение, возникающее при лазерном 
нагреве углеродных наночастиц. Точность результатов 
численного моделирования нагрева и охлаждения уг-
леродных наночастиц ограничена неопределенностью 
их структуры и термодинамических свойств, а так же 
неопределенностью условий окружающей среды (тем-
пература, давление, влияние активных примесей) в 
условиях реальных экспериментов в двигателях и 
пламенах. Опыт применения метода ЛИИ для измере-
ний размеров и объемной фракции конденсированной 
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фазы не углеродных наночастиц ограничивается весь-
ма небольшим числом исследований. Данная работа 
посвящена развитию модели ЛИИ для измерения раз-
меров углеродных и железных наночастиц, разработке 
и внедрению расчетного алгоритма интерпретации 
экспериментальных данных на основе развитой моде-
ли и созданию программного приложения для обра-
ботки полученных экспериментальных данных. 

2. ИЗМЕРЕНИЕ СИГНАЛОВ ЛАЗЕРНО-
ИНДУЦИРОВАННОЙ ИНКАНДЕСЦЕНЦИИ 

Типичная схема ЛИИ измерений размеров наноча-
стиц представлена на рис. 1. В качестве источника на-
грева наночастиц обычно используется импульсный 
Nd : Yag лазер, генерирующий излучение на длине 
волны 1.064 мкм с временем импульса по полуширине 
около 10 нс. Время-разрешенные сигналы инкандес-
ценции регистрируются на двух длинах волн оптиче-
ского диапазона с помощью прибора 4, включающего 
двухканальную оптическую схему из линз, полупро-
зрачное зеркало и фильтры, а так же два фотоэлек-
тронных умножителя. Полученные данные записыва-
ются на цифровой осциллограф с полосой пропуска-
ния не менее 500 МГц. 

Типичный вид ЛИИ сигнала представлен на рис. 2. 
В результате нагрева за короткое время излучение 
достигает максимума, а затем спадает при охлаждении 
наночастиц. 

 

Рис. 1. Схема ЛИИ измерений. 1 – область, содержащая на-
ночастицы; 2 – импульсный Nd:Yag лазер; 3 – измеритель 
энергии лазера; 4 – прибор для регистрации излучения ЛИИ; 
5 – осциллограф 
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Рис. 2. Характерный вид сигнала инкандесценции 

3. МОДЕЛЬ ЛАЗЕРНО-ИНДУЦИРОВАННОЙ 
ИНКАНДЕСЦЕНЦИИ 

3.1. Уравнения баланса энергии и массы  
Модель лазерно-индуцированной инкандесценции 

базируется на законах сохранения энергии (1) и массы 
(2) в процессах нагрева лазерным импульсом и после-
дующего охлаждения сферической наночастицы. 

( )d
d
p p p

abs rad conv evap
m c T

q q q q
t

= − − − , (1) 

d
d

p
evap

m
J

t
= − .  (2) 

В уравнениях (1,2)  – масса, теплоемкость и 
текущая температура наночастицы; evap  – поток мас-
сы с поверхности наночастицы в процессе испарения; 

abs  – поток энергии лазера, поглощенный наночасти-
цей; conv  – поток энергии в процессе конвективного 
теплообмена; evap  – поток энергии с поверхности на-
ночастицы в процессе испарения; rad  – поток энергии 
теплового излучения с поверхности наночастицы;  − 
время. Схематично на рис. 3, а также в правой части 
выражения (1), показаны основные процессы нагрева и 
охлаждения наночастиц. Энергия наночастиц полу-
ченная в результате нагрева лазерным импульсом рас-
ходуется в процессе конвективного теплообмена с мо-
лекулами окружающего газа, в процессе теплового 
излучения наночастиц и при испарении материала на-
ночастиц. Форма наночастиц в модели является сфе-
рической, что позволяет существенно упростить мо-
дель, а отклонения от сферической формы (<

, ,p p pm c T
J

q
q

q
q

t

 20 %) не 
приводит существенным отклонениям в описании из-
лучения [8]. 
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Рис. 3. Схема теплообмена наночастиц в процессах нагрева 
лазерным импульсом и последующего охлаждения 

3.2. Нагрев наночастиц лазерным импульсом 
Поглощение лазерного излучения сферической на-

ночастицей в пределе Рэлея ( p lasd erλ ) описывается 
соотношением, полученным в [1]:  

( ) ( )2 3
0

1

p
abs

laser

d E m R g t
q

g
π

λ
= ,  (3) 

где p  – диаметр наночастицы; laserd λ  – длина волны 
нагревающего лазера; 0  – интегральная плотность 
энергии лазера; 

R
( )g t  – нормированный временной 

профиль энергии лазерного излучения; 1g  – интеграл 
временного профиля; ( )E m  – функция, зависящая от 
коэффициента преломления наночастицы , опреде-
ляемого комплексным числом : 

m
m n ik= −
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( )
( )

2

2 22 2 2 2

1 6Im
1 2 4

m nkE m
m n k n k

⎛ ⎞−
= =⎜ ⎟

+⎝ ⎠ − + +
. (4) 

В качестве ( )g t  в модели применяется реальный 
временной профиль плотности энергии, при котором 
происходит лазерный нагрев наночастиц в экспери-
менте (рис. 4).  
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Рис. 4. Экспериментально измеренный временной профиль 
распределения энергии лазера 

Для расчета потока энергии, поглощенного наноча-
стицей (3) необходимы знания о величине ( )E m , ко-
торая априори может быть неизвестна, поскольку дан-
ные о коэффициенте преломления произвольных на-
ночастиц отсутствуют в литературе. Для определения 
величины ( )E m  в модели производится сравнение 
максимальной температуры нагрева наночастиц ла-
зерным излучением, которая соответствует максимуму 
амплитуды сигнала ЛИИ. Поскольку нагрев наноча-
стиц лазерным импульсом в пределе Рэлея вне зави-
симости от их размера происходит до одной и той же 
максимальной температуры , то в упрощенном виде 
(без учета охлаждения) из уравнения (1) следует 

0
pT

( )00 6
p g

p p laser

R E m
T T

c
π
ρ λ

= − ,  (5) 

где ρ  – плотность наночастиц, а gT  – температура 
окружающего газа. 

Альтернативой для определения максимальной 
температуры нагрева наночастиц 0

pT  лазерным им-
пульсом является использование метода двухлучевой 
пирометрии. Измерение сигнала проводят на двух 
длинах волн. Точное значение максимальной темпера-
туры наночастиц может быть получено, если предпо-
ложить, что плотность излучения от них описывается 
законом Планка с известным спектральным распреде-
лением излучательной способности наночастиц ( )ε λ . 
Полученная таким образом температура считается 
равновесной температурой наночастиц всех размеров. 
В простейшем случае, если распределение энергии по 
диаметру лазерного луча равномерное, то справедливо 
выражение для интенсивности сигнала излучения на 
длине волны λ :   

( )
13 3 2

5

8
exp 1p

B p

d hc hcS C
k T

π ε λ
λλ

−
⎡ ⎛ ⎞

= ⎢ ⎜ ⎟⎜ ⎟⎢ ⎥⎝ ⎠⎣ ⎦

⎤
− ⎥ , (6) 

где  – постоянная Планка;  – скорость света в ва-
кууме;  – постоянная Больцмана;  – калибровоч-

ная константа, характеризующая параметры регистри-
рующей системы. Применение (6) к измеренному от-
ношению максимальных интенсивностей излучения 
для двух различных длин волн 

h c
Bk C

1λ  и 2λ  приводит к 
выражению 

( )
( )
( )

1 1
2 10

5
2 11 2

5
2 1 1 2

ln
p

B

hcT
k S C

S C

λ λ

λε λ
ε λ λ

− −−
=

⎡ ⎤
⎢ ⎥
⎢ ⎥⎣ ⎦

.  (7) 

Для достаточно широкого диапазона длин волн от-
ношение излучательных способностей углеродных и 
железных наночастиц с размерами более 1 нм может 
быть аппроксимировано [9]: 

( )
( )

2 1

21
~

ε λ λ
λε λ

.  (8) 

Если отношение констант 1 2C C  неизвестно, то 
система может быть откалибрована с использованием 
источника, моделирующего излучение черного тела  
известной температуры, тогда 

( )
( )
( )

2

1

1 1
2 10

21

2 21

1 1ln
p

B BB

BB B BB

hcT
k SS hc

S S k T

λ λ

ε λ

2λ λε λ

− −−
=
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+ −⎢ ⎥ ⎜ ⎟

⎢ ⎥ ⎝ ⎠⎣ ⎦

, (9) 

где BB  – амплитуда сигнала от калибровочного ис-
точника;  – температура источника. Значение 

S
BBT

( )E m  определяется при его подборе таким образом, 
чтобы максимальные температуры, определенные по 
соотношениям (5) и (9) совпадали.   

Если распределение энергии по диаметру лазерно-
го луча неоднородно, то в модели используется ее экс-
периментально измеренный пространственный про-
филь (рис. 5).  
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Рис. 5. Экспериментально измеренный пространственный 
профиль распределения энергии лазерного луча 

В случае использования экспериментально изме-
ренного пространственного профиля распределения 
энергии лазера, становится невозможным применять 
упрощенные формулы (7, 9) для расчета максимальной 
температуры частиц в связи с тем, что в таком случае в 
системе нагрев разных областей происходит с разной 
энергией лазера, и все частицы нагреваются до разных 
максимальных температур. Поэтому в модели исполь-
зуется эффективная температура , которая опреде-
ляется следующим образом. Суммарное излучение на 
длине волны 

eT

λ  может быть теоретически рассчитано 
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путем деления объема лазерного луча на K  одинако-
вых сегментов: 

( )2 32

1 5

2

exp 1

K
p

k

B k

d E mc hS A N x
hc
k T

ππ
λ

λ
λ

=
= ×

⎡ ⎤⎛ ⎞ −⎢ ⎥⎜ ⎟
⎝ ⎠⎣ ⎦

∑ ∆ , (10) 

где A – площадь сечения лазерного луча; N – количе-
ство частиц в сегменте x∆ ; k  – максимальная темпе-
ратура наночастиц в сегменте 

T
x∆ , нагреваемого соот-

ветствующим участком лазерного луча в распределе-
нии (см. рис. 5), которая вычисляется при помощи 
численного решения уравнения (1). Эффективная тем-
пература e  должна удовлетворять отношению интен-
сивностей на двух длинах волн: 

T
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6
21 21

6
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B e
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S E m hc k T

λ λ
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−
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−
 (11) 

Подставляя (10) в (11) и пользуясь тем, что 

exp 1
B e

hc
k Tλ

⎛ ⎞
⎜ ⎟
⎝ ⎠

,  (12) 

эффективная температура  может быть выражена eT
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2

⎤⎞
⎥⎟
⎥⎠⎦

. (13) 

3.3. Охлаждение наночастиц при столкновении с 
молекулами окружающего газа 
Конвективный теплообмен наночастиц с окру-

жающей газовой средой может происходить в свобод-
но-молекулярном режиме, переходном режиме и в 
режиме сплошной среды. Определяющим параметром 
системы является число Кнудсена, которое равно от-
ношению длины свободного пробега частиц к харак-
терному размеру частицы. 

pKn l d= .  (14) 

Для большинства условий, в которых обычно про-
водятся измерения ЛИИ и при размерах наночастиц 
менее 30 нм число Кнудсена больше 1. Конвективный 
теплообмен в этих условиях происходит в свободно-
молекулярном режиме за счет соударений наночасти-
цы с молекулами окружающего газа. Тепловой поток с 
поверхности наночастицы может быть представлен 
как [10] 

( )
( )

2 1
1

8 1
p

cond g t
g

d
q p c

T
γ

απ
γ

⎛ ⎞+
= ⎜⎜− ⎝ ⎠

pT
− ⎟⎟ , (15) 

где 8t gc RT gπµ=   (16) 

− средняя тепловая скорость молекул газа; gp  – общее 
давление смеси газов; γ  – показатель адиабаты газа 
разбавителя; α  – коэффициент аккомодации тепловой 
энергии молекул окружающего газа на поверхности 
наночастиц; R – универсальная газовая постоянная; 

gµ  – молекулярный вес молекул окружающего газа. 
Если измерения производятся в среде не инертного 

газа, который имеет постоянную теплоемкость, не за-
висящую от температуры, то вместо показателя адиа-
баты γ  в модели применяется величина γ ∗ , опреде-
ляемая соотношением [11] 

1 1 1 d
11

p

g

T

p g T

T
T T γγ ∗

=
− −− ∫ ,  (17) 

В выражении (17) при вычислении γ  используется 
температурная зависимость для теплоемкости газа: 

,
, , , 2

c g
p g c g c g g

g

c
c a b T

T
= + ⋅ + ,  (18) 

где  − эмпирические коэффициенты. , , ,, ,c g c g c ga b c
Основная неопределенность при расчете конвек-

тивного теплообмена в свободно-молекулярном режи-
ме связана с величиной коэффициента аккомодации. 
Для углеродных наночастиц значение этого коэффи-
циента в различных источниках варьируется от 0.23 до 
1 [12]. Для железных наночастиц, такие данные полу-
чены только в аргоне, гелии, и азоте [13,14]. Данную 
неопределенность можно устранить, используя кроме 
ЛИИ измерений, независимые измерения размеров 
наночастиц другими методами. 

3.4. Охлаждение наночастиц испарением 
Если нагрев наночастиц происходит до температур, 

превышающих температуру испарения, то атомы или 
более крупные кластеры могут покидать поверхность 
наночастицы. Количество тепловых потерь в ходе ис-
парения будет определяться молярной массой испа-
ряющихся кластеров VW , энтальпией парообразования 

VH∆ , и скоростью потери массы d dpm t : 

d
d

pV
evap

V

mHq
W t

∆
= − .  (19) 

Предполагается, что испаренная с поверхности на-
ночастицы масса будет оставаться в газовой фазе, при 
этом температура пара равна температуре наночасти-
цы, тогда в соответствии с [15]: 

2d
d 2

p V
p V

p

m Wd p
t R

π
π

= −
T

,  (20) 

а давление пара над поверхностью частицы V  рас-
считывается при помощи уравнения Клапейрона

p
 − 

Клаузиуса: 

1 1exp V
V ref

p ref

Hp p
R T T

⎡ ⎤⎛ ⎞∆
= ⋅ − −⎢ ⎥⎜⎜ ⎟⎟⎢ ⎥⎝ ⎠⎣ ⎦

, (21) 

где ref  и  – температура и давление в тройной 
точке.  

p refT

Для определения давления углеродного пара над 
поверхностью углеродных наночастиц в уравнении 
Клайперона − Клаузиуса (21) использовались значения 

1refp = атм и 3915refT = K. В работе [16] проведен 
анализ вклада кластеров углерода С1 – С10 при потере 
тепла за счет испарения. В настоящей модели принято 
приближение, что все кластеры, уносимые с поверхно-
сти – это кластеры С3 ( г/моль) их вклад на-
много превосходит вклад остальных кластеров в об-

36VW =
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щий поток уносимого вещества [17]. За величину эн-
тальпии парообразования углерода в настоящей моде-
ли принято значение Дж/моль [17]. 57.78 10VH∆ = ×

В случае моделирования процессов теплообмена 
железных наночастиц с окружающей газовой средой в 
настоящей модели было принято, что с поверхности в 
процессе испарения уносятся атомы железа. Для опре-
деления давления над поверхностью наночастицы ис-
пользовались значения 3337refp = Па, 2500refT = K и 

Дж/моль  [14]. 53.7576 10VH∆ = ×

3.5. Охлаждение наночастиц излучением 
Для расчета потока теплового излучения с поверх-

ности наночастиц во всем спектральном диапазоне в 
модели используется закон Стефана − Больцмана: 

( )2 4
rad p SB p gq d T Tπ εσ= − 4 ,  (22) 

где SBσ  – постоянная Стефана − Больцмана; ε  − инте-
гральная излучательная способность. Хотя излучение 
наночастиц не является излучением абсолютно черно-
го тела, погрешность в определении радиационного 
теплового потока пренебрежимо мала при давлении 
около или больше атмосферного, так как вклад тепло-
вого излучения в общих потерях энергии мал. Однако 
при низких давлениях, когда радиационный механизм 
теплообмена становиться доминирующим, необходи-
мо использовать более общее выражение, основанное 
на законе Планка: 

( )
2

2
5

0

2 d
exp 1

rad p
B

hcq d
hc k T

λ
ππ ε

λ λ

∞

=
−⎡ ⎤⎣ ⎦

∫ λ . (23) 

Для определения спектрального коэффициента из-
лучения λε  используется приближение Рэлея [16]: 

( )4 pd E m
λ

π
ε

λ
= .  (24) 

Интегрирование выражения (23) дает следующий 
результат при ( )E m  не зависящем от длины волны 

( ) (
( )

)53 3

3

199 p B
rad

d k T E m
q

h hc

π
= . (25) 

Эмпирические зависимости ( )E m  от длины волны 
в видимом и ближнем ИК диапазоне спектра для угле-
родных наночастиц можно найти в [18,19]. Для желез-
ных наночастиц такие данные отсутствуют. 

3.6. Теплоемкость и плотность наночастиц  
Для решения уравнений (1,2,5) необходимы данные 

о теплоемкости и плотности наночастиц. Для углерод-
ных наночастиц в модели используется температурная 
зависимость теплоемкости графита, показанная на 
рис.  6 [20], аппроксимированная при помощи полино-
миальных зависимостей вида 

2
pp

p pp pp p
p

c
c a b T

T
= + ⋅ + ,  (26) 

где , ,pp pp ppa b c  − эмпирические коэффициенты. 
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Рис. 6. Зависимость теплоемкости графита от температуры 

Для теплоемкости железных наночастиц в модели 
использована температурная зависимость теплоемко-
сти твердого железа [20], показанная на рис. 7 и вве-
денная в схему расчета в виде кусочно-гладких кри-
вых. 

Для вычисления плотности углеродных наночастиц 
в настоящей модели используется температурная зави-
симость [16] 

52.3031 7.3106 10p Tρ −= − ×  г/см3. (27) 

Рис. 7. Зависимость теплоемкости железа от температуры 

Принято полагать, что при высоких температурах в 
наночастицах сосуществуют две фазы − жидкая и 
твердая. Используемое значение плотности учитывает 
вклад обеих фаз, а также изменение структуры нано-
частиц вследствие лазерного нагрева [16]. Для расчета 
уравнений баланса энергии и массы лазерно-нагретых 
железных наночастиц использовалось значение плот-
ности для твердого железа 7700pρ = кг/м3. 

3.7. Распределение наночастиц по размерам 

В качестве функции распределения наночастиц по 
размерам в модели применена логнормальная функция 
распределения, наиболее часто встречающаяся при 
описании статистических процессов [21]. В соответст-
вии с [13,14] данное предположение подтверждается 
многочисленными данными электронной микроскопии 
наночастиц. 

Выражение для логнормального распределения за-
писывается как 

( )
( )

2

2

ln ln1d exp
2 ln 2 ln

p
p

p g g

d CMD
f dd

dπ σ σ

⎡ ⎤−
⎢ ⎥=

⋅ ⋅ ⎢ ⎥⎣ ⎦
, (27) 
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где CMD − средний размер частиц;  gσ  – геометриче-
ское отклонение от среднего размера. 

3.8. Расчет сигнала излучения 

Для расчета сигнала ЛИИ, находится решение сис-
темы дифференциальных уравнений (1, 2) методом 
Рунге − Кутта 2го порядка относительно текущей тем-
пературы наночастиц, а сам сигнал ЛИИ от одиночной 
сферической наночастицы с диаметром p  на длине 
волны 

d
λ , с точностью до константы , определяется 

выражением, основанном на законе Планка: 
C

( )
( ) ( )( ) ( )

33
0

exp 1exp 1
pp

d
g p

dd
S t C

T T t χχ

⎧ ⎫⎪ ⎪= ⋅ −⎨ ⎬
−⎡ ⎤⋅ −⎪ ⎣ ⎦⎩ ⎪⎭

, (28) 

где 
В g

h c
k T

χ
λ

⋅
=

⋅ ⋅
,  (29) 

0pd  – начальный размер наночастицы до начала про-
цесса испарения. 

Интегральный сигнал от ансамбля наночастиц, 
распределение по размерам которых описывается 
функцией (27), равен 

( ) ( )
2

1

d
d

d
d

S t S t f= ∫ .  (30) 

В итоге экспериментально-измеренный сигнал 
ЛИИ на выбранной длине волны аппроксимируется 
расчетной кривой (30) при варьировании среднего 
размера наночастиц и геометрического отклонения. В 
поле решений CMD и gσ  методом наименьших квад-
ратов ищется наилучшее решение. Максимальная ам-
плитуда экспериментального сигнала ЛИИ на второй 
длине волны используется для подбора значения 
функции ( )E m , как описано в разделе 3.2. 

4. ПРОГРАММНОЕ ПРИЛОЖЕНИЕ LII 1.0  

На основе развитой в данной работе модели было 
создано программное обеспечение LII 1.0, предназна-
ченное для интерпретации экспериментальных ЛИИ 
сигналов и определения размеров углеродных и же-
лезных наночастиц. В алгоритме программы реализо-
вано решение системы дифференциальных уравнений 
(1−2), проведение аппроксимации экспериментального 
сигнала излучения от наночастиц расчетной кривой 
методом наименьших квадратов. В результате такой 
аппроксимации при варьировании размера наночастиц 
определяется их диаметр (в случае монодисперсного 
распределения), либо при варьировании среднего диа-
метра и известном геометрическом отклонении gσ  
определяется средний диаметр наночастиц (СMD), 
либо путем варьирования двух переменных определя-
ется два параметра CMD и gσ  (при использовании 
логнормального распределения наночастиц по разме-
рам). Подбор оптимального решения по параметрам 
CMD и gσ  осуществляется в пределах 0÷100 нм и 
1.0÷1.4 соответственно. 

Программа поддерживает все форматы файлов, за-
писываемых при помощи современных осциллогра-
фов. Работа с файлами данных включает обработку 
экспериментального сигнала любой длины и его по-

следующую запись при необходимости в удобной 
форме для иных приложений. 

В программу включен подбор решения с использо-
ванием максимальной температуры наночастиц, опре-
деленной как при помощи измеренной энергии лазера 
и известной функции коэффициента преломления 

( )E m  (формула (5)), так и с применением метода 
двухцветной пирометрии (7), (9), (13). В первом слу-
чае используются входные данные для функции ( )E m  
(коэффициент преломления), во втором случае подбор 

( )E m  осуществляется до достижения равенства тем-
ператур, рассчитанных формулам (5) и (13). Процеду-
ра подбора значения ( )E ществляется до тех пор, 
пока различие в значениях температур не будет пре-
вышать ±

m  осу

 0.5 %. Таким образом, из эксперименталь-
ных данных могут быть извлечены значения априори 
неизвестной функции ( )E m  не волны лазера, 
нагревающего наночастицы. 

на дли

Для ввода данных по температурным зависимо-
стям, используемым в расчетах, а также пространст-
венного и временного профилей распределения энер-
гии в луче лазера в программе реализован специаль-
ный графический редактор, а также предусмотрена 
возможность использования полиномиальных при-
ближений. 

Программа предусматривает возможность сохра-
нения результатов расчета (найденные значения , 

, CMD, поле пар значений CMD и 
0
pT

pd gσ , в случае 
подбора решения по двум параметрам), используемых 
констант, входных параметров и логических перемен-
ных, экспериментальной кривой и расчетной кривой, в 
едином типизированном файле отчета (*.rep) с воз-
можностью дальнейшей печати, систематизации и 
хранения данных.  

5. ИЗМЕРЕНИЕ КОЭФФИЦИЕНТА 
АККОМОДАЦИИ  

Привлекая для анализа данные измерений размеров 
наночастиц, полученные при помощи электронной 
микроскопии, и сравнивая их с данными о размерах, 
полученные методом ЛИИ, можно определить априо-
ри неизвестный коэффициент аккомодации поступа-
тельной энергии молекул газовой среды на поверхно-
сти наночастиц. Данная процедура будет более кор-
ректной, если в процессе теплообмена наночастиц с 
окружающим газом отсутствует испарение и радиаци-
онный теплообмен, тогда процесс охлаждения цели-
ком определяется конвективным тепловым потоком от 
наночастицы к газовой среде в свободно-молекуляр-
ных условиях (15). На рис. 8. представлена гистограм-
ма размеров железных наночастиц синтезированных 
при лазерном УФ фотолизе  на длине волны 248 нм 
смеси 10 мбар Fe(CO)5 + 1 бар Ar, полученная при об-
работке электронных микрофотографий и аппрокси-
мированная кривой логнормального распределения с 
параметрами CMD = 12.1 нм, 1.12gσ = . Эксперимен-
тальная установка и условия синтеза были аналогичны 
описанным в работе [13].  

На рис. 9. приведены результаты измерения мето-
дом ЛИИ размеров растущих железных наночастиц, 
синтезированных в эксперименте, для которого пред-
ставлены наночастицы на рис. 8. При интерпретации 
экспериментальных сигналов ЛИИ в модели исполь-



Физико-химическая кинетика в газовой динамике                             www.chemphys.edu.ru/pdf/2011-02-01-008.pdf 

 7

зовались различные значения коэффициентов аккомо-
дации аргона на поверхности железных наночастиц, 
что приводило к существенному отличию их размеров. 
Из рассмотрения рис. 9. видно, что после времени ре-
акции около 5000 мкс размер наночастиц не меняется 
и может быть сравнен с данными электронной микро-
скопии. Для исследуемых условий размеры наноча-
стиц, измеренные методом ЛИИ и с помощью элек-
тронной микроскопии совпадают при значении коэф-
фициента аккомодации 0.1α = . 
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Рис. 8. Распределение железных наночастиц по размерам.  
1 − данные электронной микроскопии; 2 – аппроксимация 
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Рис. 9. Временные профили размеров растущих железных 
наночастиц, измеренные методом ЛИИ с использованием 
различных значений коэффициентов аккомодации 

6. ЗАКЛЮЧЕНИЕ 

В данной работе развита модель теплообмена ла-
зерно-нагретых наночастиц с окружающей газовой 
средой для описания процесса лазерно-индуцирован-
ной инкандесценции. Построен алгоритм извлечения 
размеров наночастиц и исследования их свойств при 
сопоставлении результатов моделирования с экспери-
ментальными данными. На основе развитой модели 
создано программное приложение для интерпретации 
полученных экспериментальных сигналов инкандес-
ценции, с возможностью подбора решения по двум 
параметрам в распределении наночастиц по размерам 
(среднему диаметру и геометрическому отклонению 
от среднего размера). В модели применены темпера-
турные зависимости теплоемкости и плотности мате-
риала наночастиц, реальные временные и пространст-
венные профили распределения энергии в лазерном 
луче. При помощи созданного программного обеспе-
чения получены временные профили размеров расту-
щих железных наночастиц, а так же извлечен коэффи-

циент аккомодации тепловой энергии молекул аргона 
на поверхности железных наночастиц.  

СПИСОК ОБОЗНАЧЕНИЙ 
A – площадь сечения лазерного луча, м2;  
ac,g, bc,g  и cc,g  − эмпирические коэффициенты в температур-
ной зависимости теплоемкости газа от температуры; 
app, bpp  и cpp  − эмпирические коэффициенты в температур-
ной зависимости теплоемкости наночастиц от температуры; 
c  – скорость света в вакууме, м/с; 
С – калибровочная константа, 1/м2; 
cp  – теплоемкость наночастиц, Дж/моль К; 
CMD − средний размер наночастиц в логнормальном рас-
пределении, м; 
dp – диаметр наночастиц, м; 
dp0 –диаметр наночастиц до начала процесса испарения, м; 
E(m) – функция, зависящая от коэффициента преломления; 
g(t) – нормированный временной профиль энергии лазерного 
излучения;  
g1  – интеграл временного профиля энергии лазерного излу-
чения, с;  
h  – постоянная Планка, Дж·с; 
∆HV – энтальпия парообразования, Дж/моль; 
Jevap – поток вещества уносимого с поверхности наночастицы 
при испарении, кг/с; 
k – показатель поглощения в коэффициенте преломления; 
kB – постоянная Больцмана, Дж/К; 
K – число сегментов в лазерном луче; 
l  –  длина свободного пробега молекул газа, м; 
mp  – масса наночастицы, кг; 
mg – масса молекул газа разбавителя, кг; 
m – коэффициент преломления; 
n – показатель рассеяния в коэффициенте преломления; 
N – количество наночастиц в сегменте лазерного луча ∆x; 
pg –  давление газа, Па; 
pref – давление в тройной точке, Па; 
pV – давление пара над поверхностью частицы, Па; 
qabs – поток энергии лазера, поглощаемый наночастицей, 
Дж/с; 
qcond – поток энергии уносимый в результате конвективного 
теплообмена, Дж/с; 
qevap – поток энергии уносимый в результате испарения, 
Дж/с; 
qrad – поток энергии уносимый в результате радиационного 
теплообмена, Дж/с; 
R0 – плотность энергии лазера, Дж/м2; 
R – универсальная газовая постоянная, Дж/моль К 
SBB –  интенсивность излучения источника, моделирующего 
черное тело, Вт/м2; 
S –  интенсивность излучения ансамбля наночастиц, Вт/м2; 
Sd –  интенсивность излучения сферической наночастицы, 
Вт/м2; 
TBB – температура черного тела, К; 
Tp – текущая температура наночастиц, К; 
Tp

0 – максимальная температура нагрева наночастиц, К; 
Tg – температура газа, К; 
Tref – температура в тройной точке, K; 
Te – максимальная эффективная температура нагрева нано-
частиц, К; 
Tk – максимальная температура нагрева наночастиц в сег-
менте лазерного луча ∆x, K; 
t – время, с;  
WV  – молекулярная масса атомов или кластеров, уносящихся 
с поверхности наночастицы при испарении, кг/моль; 
∆x -  длина сегмента лазерного луча, м2; 
α  –  коэффициент аккомодации тепловой энергии молекул 
газа на поверхности наночастиц; 
γ – показатель адиабаты газа разбавителя; 
γ* – эффективный показатель адиабаты газа разбавителя; 
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10. Liu F., Daun K.J., Snelling D.R., Smallwood G.J. Heat 
conduction from a spherical nano-particle: status of 
modeling heat conduction in laser-induced incandescence // 
Appl. Phys. B. V. 83. 2006. P. 355. 

λlaser – длина волны лазера, м; 
λ – длина волны регистрируемо излучения, м; 
µg – молекулярная масса молекул окружающего газа; 
ρp– плотность наночастиц, кг/м3; 11. Filippov A.V., Rosner D.E. Energy transfer between an 

aerosol particle and gas at high temperature ratios in the 
Knudsen transition regime // J. Heat Mass Transf. V. 43. 
2000. P. 127. 

ελ – спектральная излучательная способность наночастиц;  
ε – интегральная излучательная способность наночастиц;  
σSB – постоянная Стефана − Больцмана, Вт/м2К4; 
σg − геометрическое отклонение в лог-нормальном распре-

делении. 
12. Schulz C., Kock B.F., Hofmann M. Laser-induced 

incandescence: resent trends and current questions // Appl. 
Phys. B. V. 83. 2006. P. 333. 

Индексы: 13. Eremin A.V., Gurentsov E.V., Kock B., Schulz Ch. Influence 
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k – порядковый номер сегмента лазерного луча. 
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