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摘  要：边界层流场速度的精确测量对流体力学研究和航空航天应用至关重要。针对现有技术难以实现边界层流场高时空分辨速度测量的问题，我们提出了基于飞秒激光的氰基发光诱导测速技术（femtosecond laser-induced cyano chemiluminescence speed measurement technique, FLICC）。该技术利用飞秒激光在甲烷/氮气混合流场中产生光丝，诱导产生高强度、长寿命的CN（B–X）荧光作为示踪标记。实验结果表明：FLICC技术能够有效适应复杂流动环境，成功实现了对边界层区域低流速流场的高时空分辨测量，速度测量下限下探至 5m/s，为流体力学和航空航天研究提供了一种新的高精度诊断手段。为此，我们提出了基于飞秒激光的氰基发光诱导技术（femtosecond laser-induced cyano chemiluminescence speed measurement technique, FLICC）。利用飞秒激光在甲烷/氮气混合流场中产生光丝，并诱导产生高强度、长寿命的CN（B–X）荧光，进而实现高时空分辨的流场速度测量。实验结果表明：FLICC技术能够有效用于复杂流动，并成功实现了对边界层区域流速的高时空分辨测量。	Comment by 韩冰: 摘要写作必备四要素：目的（提出问题）、方法、结果、结论。
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Boundary layer velocity measurement based on femtosecond laser-induced cyano luminescence
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Abstract：The accurate measurement of boundary flow field is very important for hydrodynamics research and aerospace applications. To address the challenge of achieving high spatiotemporal resolution velocity measurements in boundary layer flows—which remains difficult for existing technologies—we propose femtosecond laser-induced cyano chemiluminescence speed measurement technique (FLICC). This technique utilizes femtosecond lasers to generate filaments within a methane/nitrogen mixture, inducing high-intensity, long-lifetime CN (B-X) fluorescence to serve as a tracer. Experimental results demonstrate that FLICC effectively adapts to complex flow environments and successfully achieves high spatiotemporal resolution measurements of low-velocity fields within the boundary layer. With a minimum measurable velocity reaching as low as 5 m/s, FLICC provides a novel, high-precision diagnostic tool for research in fluid dynamics and aerospace. To this end, we propose a femtosecond laser-induced cyano chemiluminescence (FLICC) technique. The femtosecond laser was used to generate optical filaments in methane/nitrogen mixed flow field and induce CN (B-X) fluorescence with high intensity and long lifetime, thus realizing high spatial and temporal resolution flow field velocity measurement. Experimental results show that FLICC technique can be effectively used in complex flow and high spatial and temporal resolution measurement of boundary layer velocity is successfully achieved.
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边界层流场作为紧贴物体表面的关键流动区域，其速度分布的精确测量一直是流体力学研究及工程应用中的核心问题与难点所在[1, 2]。该区域的流动特性，包括从层流至湍流的转捩过程[3]、边界区显著的速度梯度[4]，以及由此引发的壁面摩擦阻力与热交换效应直接决定了飞行器、水下航行器等装备的气动/水动性能、能量效率及运行稳定性[5]。深入理解并精确获取边界层内的速度结构，已成为优化设计、提升系统效能及突破现有技术瓶颈的关键前提。
然而，边界层速度场的高分辨率、非接触测量在实际操作中面临严峻挑战[6]。该区域一般厚度极薄，速度梯度很大，近边界区域往往有复杂的结构，传统接触式探针(如图皮托管)会对流场产生明显的干扰[7];而基于示踪粒子的光学测量方法，如粒子图像测速技术（Particle Image Velocimetry，PIV），在近壁区域受限于粒子的跟随性、分布均匀性和壁面反射干扰等问题，在边界层[8，9]的测量精度很难得到保证。因此，发展一种能够实现无干扰、高时空分辨率捕捉边界层内精细速度分布的测量手段，已成为推动空气动力学、流体力学及相关工程领域进一步发展的迫切需求。
飞秒激光电子激发标记测速技术（femtosecond laser electronic-excitation tagging, FLEET）是一种基于飞秒激光与介质相互作用产生标记点的非接触式瞬态测速方法。该技术最初由Miles等人[10]于2011年提出，其基本原理是将飞秒激光脉冲紧密聚焦于空气中，仅需单束激光即可激发空气中氮分子至特定电子能级，通过探测其所发出的荧光信号的时空演化来实现流速的定量测量。近年来，随着激光技术与光学诊断方法的不断进步，FLEET技术已被成功应用于多种复杂流动环境，包括可压缩流、湍流边界层以及燃烧场等，并取得了一系列有价值的实验成果[11-13]，展现出良好的适用性与发展潜力。
但传统的 FLEET 技术在实际应用中也面临着一些挑战，主要表现为其所依赖的强度有限、寿命较短(通常为纳秒量级)的氮气荧光信号，使得其有效应用在低信噪比条件下或长时间跟踪需求场景中受到一定限制。我们研究小组提出了一种改进的速度测量技术——飞秒激光诱导氰基化学发光测速技术（femtosecond laser-induced cyano chemiluminescence speed measurement technique， FLICC）以克服上述限制[14，15]。该方法通过在氮气环境中掺入少量甲烷作为种子气体，利用飞秒激光光丝作用诱导产生氰基（CN）自由基，并激发其产生强烈的化学发光。相较于FLEET技术，FLICC所获得的CN自由基荧光具有显著增强的信号强度、更长的寿命（可达数百微秒）以及更高的信噪比特性，因而在速度测量中具备更优的空间分辨能力与时间追踪窗口。正因如此，FLICC技术尤其适用于对信号稳定性要求较高的近边界区流动结构测量，为实现边界层内速度场的高精度诊断提供了有效手段。
本研究首先对甲烷/氮气混合流场的飞秒激光激发荧光光谱进行了测量，并确认了CN自由基的典型谱线。荧光强度和寿命是通过系统研究 CN 发光强度在不同甲烷浓度下随时间变化而变化的结果。选择合适的甲烷浓度，从而在荧光信号强度与寿命之间取得了最佳平衡。最终在流场边界层实现了高时空分辨的速度测量。 相较于之前的研究[14,15]本在实验上一改常规的高速流场测量范围，重点分析了低速条件下、长延迟时间后近壁面分子标记的状态。旨在探索技术在低流速及复杂近壁面环境下的测量边界与约束条件。

1 实验原理及装置方法 	Comment by 韩冰: 在实验方法之前，有无相关理论方面的阐述。
1.1实验原理
飞秒激光诱导氰基化学发光测速技术（FLICC）本质是利用非线性光学效应与光化学反应机制实现流场诊断的技术。该方法的基本原理是通过高能飞秒激光脉冲在流场中诱导光丝化，经多光子解离电离过程原位生成激发态示踪分子（CN自由基）；示踪分子跟随流体进行拉格朗日运动并辐射长寿命荧光，利用带有时序控制的ICCD相机捕捉其在特定延迟时间内的位移演化；最终通过图像处理算法解算位移矢量，从而实现对流场的高时空分辨、无干扰精确测量。原理如下图表述。
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图1 分子标记示踪测速原理示意图
Fig.1 Schematic diagram of molecular tagging velocimetry

1.2 实验装置
FLICC 测速实验装置如图 1 2所示，钛蓝宝石飞秒激光器经三倍频模块倍频后，将中心波长 800 nm、单脉冲能量 4 mJ飞秒激光脉冲转化为中心波长 267 nm、单脉冲能量 280 μJ的激光脉冲。转换后的激光脉冲在待测流场区域经聚焦透镜(f = 500mm)聚焦后生成丝状离子体。该丝状等离子置于流场出口正上方2 mm的位置。流场产生于内径为 10 毫米的自制拉瓦尔喷管。流场中心位置放置带孔平板以形成边界层流场，孔直径为2 mm，等离子体通道从孔中心穿过。流场气氛为甲烷/氮气混合气，并以质量流速计量来控制流速。
飞秒激光等离子体光丝会诱导化学反应，在甲烷/氮气流场产生荧光信号。将光谱仪(Princeton Instrument，ACTONSP-2300i)的入射狭缝设置为 100 μm 宽，并使其方向与流向平行，以获得沿流场速度方向的空间分辨光谱。此时透过一个焦距 100mm 的透镜，荧光信号被等大地成像于狭缝中。分子标记的荧光信号经光栅（300 g/mm，闪耀波长 300nm）分光后，由光谱仪出口端连接的 ICCD 摄像机（PIMAX4：1024i，Princeton Instruments）进行拍摄获取。实验的测量原理是通过激光激发流场中的标记分子；在经过一段精确的延迟时间后，通过检测分子标记因流场运动而产生的位移后,根据位移与时间的关系确定流速。
[image: ]
图1 2 甲烷/氮气FLICC光谱及边界层流场速度测量实验装置
Fig. 1 2 Experimental setup for measuring methane/nitrogen FLICC spectrum and boundary laminar flow field velocity
[bookmark: _Hlk211892937]2 实验结果
飞秒激光聚焦后，会在含有500 ppm甲烷的氮气流场中产生强烈的荧光发射。图2给出了由光谱仪和ICCD相机收集的荧光光谱，其中，a图为成像光谱仪拍摄的空间分辨光谱，b图为a图的纵向强度积分。实验中设置相机门宽为100 μs，积分500次。
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[bookmark: _Toc186552490]图 2 3 267 nm 飞秒激光光解诱导下的 CN 化学发光光谱。
Fig.2 3Femtosecond laser photodissociation-induced CN chemiluminescence spectrum at 267 nm
根据图23所示，在含有500 ppm痕量甲烷的氮气流场中，由267 nm飞秒激光激发产生的荧光信号主要来源于CN（B–X）的能级跃迁。由于流场初始成分仅包含CH₄与N₂，并不存在CN自由基，因此可以推断，CN源自267 nm激光光解CH₄和N₂后所产生的分子或原子碎片之间发生的化学反应。另外，由于 267nm 波长并不与 CN 的任何固有能级共振，处于B态的CN应是通过化学反应直接生成，或是经由与周围分子、原子或自由电子之间的非弹性碰撞过程所激发产生的。综合分析表明，实验中观测到的CN(B–X)荧光信号来源于267 nm飞秒激光诱导的化学反应过程。在所有谱带中，以Δv = 0的振动跃迁发光强度最高。具体识别出的谱线包括：358 nm处对应于CN(B²Σ⁺ → X²Σ⁺)(∆v = 1)跃迁、388 nm处对应于CN(B²Σ⁺ → X²Σ⁺)(∆v = 0)跃迁，以及415 nm处对应于CN(B²Σ⁺ → X²Σ⁺)(∆v = −1)跃迁。其中，388 nm处的CN(B²Σ⁺ → X²Σ⁺) (0,0)带信号最强，358 nm谱线次之，415 nm谱线相对最弱。值得注意的是，飞秒激光在痕量甲烷掺杂的氮气等离子体中诱导的发光信号强度，远高于在纯氮气等离子体中的信号。这一增强现象在纳秒激光激发的等离子体实验中也曾被观测到，进一步说明甲烷的引入的CN对化学发光过程具有显著的增强作用[16]。
荧光信号的寿命在测速实验中对速度测量范围的影响是决定性的。在飞秒激光激发标记分子后，发光分子会随流场移动。在实验中，必须为相机设定一定的延迟时间再进行拍摄，以便捕捉到荧光标记的位移。延迟时间越长，在相同位移条件下可测量的最低流速越低，因此荧光寿命直接决定了速度测量的有效动态范围。为了明确荧光寿命特性，系统地研究了飞秒激光在痕量甲烷掺杂的氮气等离子中诱导 CN 发光的动力学过程，并根据时间的不同测量了 FLICC 信号在不同 CH4浓度下衰减的规律。实验条件为甲烷浓度分别为 500ppm、1000ppm、2000ppm、5000ppm 的 CH4/N2 混合气流场， ICCD 相机记录FLICC 信号强度随延迟时间的变化，以评估该技术在流速测量中的适用性。摄像头门宽设置为 1μs，在（1~-250） μs范围内共选取11个延迟时间点进行采样。图 3 4 为随延时时间的衰减曲线中信号强度，其中横轴为延时时间，纵轴为归一化信号强度的衰减曲线。从图34可见，不同甲烷浓度下FLICC信号强度随时间变化呈现相似趋势：甲烷浓度较高时，信号峰值出现较早，衰减较快，整体荧光强度也更高。整个发光过程可分为三个阶段：飞秒激光诱导激发[10，17]，电子-离子复合[18]，以及 CH4和 N2 的光解和电离过程，在亚皮秒量级内[19]生成高能自由基（如CH₃、CH₂、CH、C、N₂⁺、N），为后续形成 CN 提供反应前驱物；随后，通过一系列化学反应，这些活性自由基产生了呈激发态的CN(B)；最后，CN(B)通过（B²Σ⁺–X²Σ⁺）跃迁发射荧光，该辐射过程的固有寿命为纳秒量级。由于第一阶段与第三阶段的时间尺度极短，可视为瞬时过程，因此观测到的荧光衰减曲线形态主要由第二阶段的化学反应动力学过程所决定，涉及反应如下：

       （1）

         （2）

        （3）

    （4）

     （5）

       （6）

      （7）
图3中的CN浓度的时间演化特性是其竞争性生成与消耗反应路径共同作用的结果。例如，500 ppm工况在15 μs前后分别由反应(1)-(3)和(4)-(7)主导。较高CH4浓度通过提供更多前驱体加速了CN的初始积累，这一动力学效应导致了峰值浓度的提前出现。但当 CH4 浓度达到 5000ppm 时，上升段已经无法测量，荧光信号的强度呈指数衰减。
[bookmark: OLE_LINK3]图3表明，实验中CN(B)的荧光衰减时间达到微秒量级，但有研究表明CN自由基的本征荧光寿命仅为数纳秒[20]。寿命的差异主要源于飞秒激光光解甲烷/氮气混合气体后所触发的一系列持续化学反应。这个过程在前期的研究中已经说明了其机理[14，21]：如式 (3)所示，反应可直接生成处于高能级的CN；或如式 (7)所示，部分初始处于低能态CN(X)的分子可从激发态氮分子N₂(A)或基态N₂(X)获取能量，被进一步激发至CN(B)[22]。由于这些涉及CN(B)生成的化学反应进程相对缓慢，耗时在微秒尺度，因此实验中观测到的CN荧光信号具有较长的持续时间。在荧光强度方面，CH₄/N₂气流场产生的信号强度较纯N₂流场高出1~2个数量级[23]，信噪比也得到了相应程度的提升。这种高强度与长寿命的荧光特性为流速测量提供了重要的信噪比与时间窗口保障。此外，FLICC 信号对应不同 CH4/N2浓度混合气的寿命也有明显差异，因此在实际测量中， 混合气中CH4/N2 比例可以根据测量的流场流速范围来调整。例如，在这项研究所涉及的边界层流场中，流速相对较低(5 – ~10)m/s)需要选择低浓度 CH4的混合气可以使 FLICC 信号的寿命进一步延长，从而更有利于准确测速的实现。
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[bookmark: _Hlk212541714](a) FLICC信号相对强度随时间的变化
(a) FLICC signal relative intensity versus time
[image: ]
(b) FLICC信号归一化强度随时间的变化
(b) FLICC signal normalized intensity versus time
[bookmark: _Ref186123911][bookmark: _Ref186044336][bookmark: _Toc186552491]图3 4 FLICC信号强度随时间的变化趋势
Fig.3 4 the FLICC signal intensity in relation to the laser-ICCD delay at varying CH4
FLICC 速度测量原理验证实验在边界层射流中开展。示踪气体选用含有500 ppm CH₄的CH4/N2混合气体，气体供应速度分别为5 m/s和10 m/s。典型测量结果如图45所示。使用DG645信号延迟发生器触发ICCD相机进行单幅成像，相机门宽设置为1 μs。为获取速度信息，分别在50 μs、100 μs、150 μs和200 μs三个延迟时间下进行拍摄，每次成像结果为100次累加平均。图中最下方的直线为初始时刻（t = 0 μs）飞秒激光成丝的位置，作为速度计算的参考基线。流场沿垂直方向自下向上喷射，FLICC信号线随之向上迁移。
[bookmark: _Hlk211886416]在水平方向上，右侧红色区域为边界层。分析表明，当测量点紧贴边界层（水平距离为0）时，流速趋近于零；随着测点逐渐远离壁面，速度逐渐增大，并在距离壁面约1 mm处趋于稳定，接近该工况下的自由来流速度，这与经验结果一致。基于图45中基线位置与不同延迟时刻下示踪分子的位移，计算得到流场速度，具体结果汇总于表1。
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图4 5 边界层流场测速结果
Fig. 4 5 Velocity measurement results of boundary laminar flow field

表1 根据图45中的图像计算的流场速度结果
Tab. 1 Flow field velocity results calculated from the images in Fig. 4
	自由流速度/(m/s)
	0-50 μs测速结果/ (m/s)
	0-100 μs测速结果/ (m/s)
	0-150 μs测速结果/ (m/s)
	0-200 μs测速结果/ (m/s)

	5
	4.89
	4.84
	4.74
	4.78

	误差
	0.11
	0.16
	0.26
	0.22

	10
	9.34
	9.53
	9.45
	9.59

	误差
	0.66
	0.47
	0.55
	0.41


从图45及表1可以看出，FLICC技术在边界层速度测量方面具有明显优势。在边界层区域，传统方法受制于强烈的近场散射，难以获得有效信号。FLICC技术的核心优势在于其“时空分离”策略：利用荧光的长寿命特性，使标记粒子在远离激光照射区的下游位置被探测，从而在信号采集的物理层面上消除了散射光干扰。因此，FLICC能够在近边界层区域获得清晰信号，并成功提取该区域的流场信息。
3 结论
[bookmark: OLE_LINK2]该研究以 FLICC 技术为基础，提出了边界层流场测速方法。通过采用267 nm飞秒激光在甲烷/氮气混合气体中诱导产生高强度荧光光丝，结合光谱仪与ICCD相机的高时空分辨能力，我们捕获并解析了激光诱导发射的演化特性。光谱指认结果表明，体系的辐射跃迁主要由CN (B-X) 的振动带系（Δv = 1, 0, −1, −2）所主导。通过研究不同CH₄浓度下FLICC信号的时域衰减特性，证实可通过调整CH₄浓度以适应不同流速条件的测量需求。在针对5 m/s与10 m/s的边界层流场实验中，选用500 ppm 甲烷/氮气混合气作为示踪气体，其FLICC信号寿命可达200 μs，充分满足该流速范围内的测量要求，这是过去[14,15,21]的分子标记测速工作中很少关注的低速度范围的测量。实验成功实现了边界层速度分布的高信噪比测量，所获结果与经验结果相符，验证了FLICC技术在实际边界层流场诊断中的可行性与可靠性。
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