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摘　 要:柴油机的颗粒物排放是城市大气超细颗粒物的主要来源,对环境质量和人体健康有严重的负面影响。 近年来,排放法

规对颗粒物排放的控制愈加严格,并对颗粒数量测量仪器的性能提出了更高的要求。 总结了 5 种颗粒数量测量仪器的测量原

理和特点,在特定测量需求和场合下对这些设备的性能进行了对比并针对下一阶段排放法规的测量需求,分析了以上测量设备

的适用性。 结果表明,冷凝颗粒计数器对粒径>10
 

nm 颗粒具有更快的响应速度,能够满足未来法规中对城市 RDE 测试循环的

需求。 然而,冷凝颗粒计数器无法测量粒径分布,不适用于针对 10~ 23
 

nm 颗粒控制技术的研发。 但发动机排气粒度仪可给出

粒径低至 5. 6
 

nm 颗粒的粒径分布,可为冷凝颗粒计数器的检测结果提供补充信息。
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Abstract:Particle
 

emissions
 

from
 

diesel
 

engines
 

are
 

the
 

primary
 

contributor
 

to
 

the
 

ultra-fine
 

particle
 

in
 

the
 

urban
 

atmosphere,
 

and
 

have
 

severely
 

reverse
 

effects
 

on
 

environmental
 

quality
 

and
 

human
 

health.
 

In
 

recent
 

years,
 

particle
 

emission
 

is
 

strictly
 

regulated
 

in
 

the
 

emission
 

legislations,
 

which
 

requires
 

the
 

higher
 

performance
 

of
 

instruments
 

for
 

particle
 

number
 

measurement.
 

In
 

this
 

article,
 

five
 

particle
 

number
 

measuring
 

instruments
 

are
 

summarized
 

in
 

their
 

measuring
 

principles
 

and
 

features.
 

Then,
 

the
 

performances
 

of
 

those
 

instruments
 

under
 

specific
 

requirements
 

and
 

operating
 

conditions
 

are
 

compared.
 

Finally,
 

the
 

accessibility
 

of
 

those
 

instruments
 

is
 

analyzed
 

for
 

the
 

measurement
 

requirements
 

of
 

the
 

upcoming
 

emission
 

regulations.
 

The
 

result
 

shows
 

that
 

the
 

condensation
 

particle
 

counter
 

( CPC)
 

has
 

a
 

faster
 

response
 

to
 

detection
 

of
 

>10
 

nm
 

particle
 

number
 

emissions,
 

which
 

can
 

meet
 

the
 

test
 

requirements
 

of
 

the
 

urban
 

RDE
 

test
 

cycle
 

and
 

10 ~ 23
 

nm
 

in
 

future
 

regulations.
 

However,
 

CPC
 

cannot
 

measure
 

the
 

particle
 

size
 

distribution,
 

so
 

it
 

is
 

not
 

suitable
 

for
 

the
 

development
 

of
 

controlling
 

technology
 

for
 

10~ 23
 

nm
 

particles.
 

The
 

engine
 

exhaust
 

particle
 

sizer
 

( EEPS)
 

can
 

give
 

a
 

size
 

distribution
 

of
 

as
 

small
 

as
 

5. 6
 

nm
 

particles,
 

which
 

may
 

provide
 

complementary
 

information
 

for
 

the
 

CPC
 

detection
 

for
 

the
 

upcoming
 

emission
 

legislations.
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0　 引　 　 言

　 　 柴油机的颗粒物排放是城市大气超细颗粒物的重要

来源之一,且对人体健康和大气质量有严重的负面影

响[1-4] 。 在城市繁忙的道路上,机动车尾气的颗粒物几分

钟,甚至几秒钟就会被人体吸入[5] 。 人体长时间暴露在

高浓度颗粒物的环境内,很容易导致呼吸道疾病的发生,
如急性下呼吸道疾病、脑血管病、缺血性心脏病和肺癌

等[6-8] 。 欧洲清洁空气项目调查结果显示,每年都会有

35 万人由于 PM2. 5(粒径<2. 5
 

μm 的颗粒物)的影响而过

早死亡[9] 。 碳氢燃料的不完全燃烧是导致机动车颗粒物
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(particulate
 

matter,
 

PM)排放的主要原因[10] 。 随着发动

机缸内燃烧(高压共轨技术、废气再循环系统、涡轮增压

技术和电控喷射技术等)和后处理技术(颗粒捕集器和

柴油机氧化催化转化器等)的发展[11] ,柴油机尾气中的

颗粒物的质量已经得到了显著的降低[10] 。 但已有研究

表明,柴油机尾气中的颗粒绝大多数是粒径<100 nm 的

超细颗粒[12] 。 因此,颗粒物质量浓度的降低并不意味着

其数量浓度也得到了有效控制。 根据 Kittelson 等[13] 的

报告,使用加州柴油的轻载 ISM 卡车,运行温度下降

10℃时,颗粒物的质量虽有所降低,但超细颗粒的数量浓

度会增加近 10 倍,颗粒物质量的显著降低和超细颗粒的

增加紧密相关,小粒径的颗粒对于颗粒物质量的影响不

大[14] 。 而且小粒径的颗粒要比大粒径的颗粒对人体的

威胁更大: 1) 小粒径的颗粒物可长时间漂浮在空气

中[15] ;2)小粒径颗粒的相对表面积更大,所以可以吸收

更多的有害物质[10,15-16] ;3)更小的颗粒物更容易进入人

体肺部,渗入血液,对人体危害甚大[15,17-18] 。 因此,目前

世界卫生组织已经将小粒径颗粒列为“致癌物” [3,19] 。
近年来,国内外的排放法规对机动车的排放控制变

得更加严格。 以我国重型柴油车用发动机排放法规为

例,相比于第 5 阶段排放法规,在稳态标准测试循环下,
第 6 阶段的排放法规对颗粒物质量浓度的排放限值要求

由 0. 02 g / kW·h 降低至0. 015 g / kW·h。而且自国六之

后,我国的排放法规增加了对颗粒物数量浓度排放的

限制,排放限值为 8. 0×1011
 

# / kW·h。然而,相较于颗粒

物的质量浓度排放控制力度,国内外对于颗粒物数量

( particle
 

number,
 

PN)浓度排放的控制仍远远不够,主
要原因如下:1) 国内外关于 PN 的检测技术尚不成

熟[20] ;2) 排放法规对车辆颗粒物数量的限制刚刚起

步,其相关排放控制技术仍不成熟。 相应地,PN 排放

的测量和控制技术是目前机动车厂商和相关科研机构

的研究重点[21] 。
作为大气气溶胶的主要来源,发动机颗粒物的结构

特征与其他来源的气溶胶类似,而后者的相关检测技术

已经得到了长足发展。 城市大气中的核态和团聚态颗粒

通常来源于道路车辆的尾气和冷凝的过饱和蒸汽,而粗

颗粒来源于土壤等自然环境,这种差异往往体现在颗粒

物的粒径分布上[22-23] 。 2011 年 Gu 等[24] 使用电动低压

撞击器对汽油机的尾气颗粒进行了检测,发现其粒径范

围是 38. 88 ~ 145. 55 nm。 Geng 等[25] 在 2021 年用扫描迁

移率粒子谱仪测量不同负荷下柴油机的尾气颗粒,发现

颗粒的粒径范围为 13. 95 ~ 214. 84 nm。 Afshari 等[26] 测

量蜡烛燃烧产生的颗粒时, 发现颗粒粒径范围约为

20 nm ~ 1. 0 μm。 2016 年,Zhang 等[27] 使用扫描迁移率粒

子谱仪其对武汉市 4 个季节的大气气溶胶进行了测量,
发现气溶胶的粒径范围是 15. 02 ~ 637. 95 nm。 由此可

见,发动机排放颗粒物的粒径包含在其他来源的气溶胶

的粒径测量范围之内。 因此,目前对于发动机排气颗粒

的粒径和数量浓度检测可借鉴以上测量技术。 在测量过

程中,通过测量参数和设备类型的合理选择,即可保证对

发动机 PN 较高的检测效率和检测精度。
本文分析了大气环境领域 PN 测量仪器的特点,在

特定场合下对仪器进行了性能对比,并从这些仪器中挑

选出了适合柴油机颗粒数量检测和满足下一阶段排放法

规需求的检测仪器。 本文研究结果可为 PN 检测仪器用

户,相关科研人员和法规制定者提供一定的理论依据。

1　 常用的 PN 检测技术分析

　 　 目前常用于 PN 检测的仪器有冷凝颗粒计数器

(condensation
 

particle
 

counter,
 

CPC)、微分迁移率分析仪

(differential
 

mobility
 

analyzer,
 

DMA)、扫描迁移率粒子谱

仪(scanning
 

mobility
 

particle
 

sizer,
 

SMPS)、发动机排气粒

度仪(engine
 

exhaust
 

particle
 

sizer,
 

EEPS) 和电动低压撞

击器( electrical
 

low
 

pressure
 

impactor,
 

ELPI)。 各个仪器

原理不尽相同,优缺点各异。
1. 1　 冷凝颗粒计数器

　 　 冷凝颗粒计数器主要结构有饱和器,冷凝管和光学

检测器件,基本结构如图 1 所示。

图 1　 冷凝颗粒计数器的基本结构[28-29]

Fig. 1　 Basic
 

structure
 

of
 

condensation
 

particle
 

counter

气溶胶首先经过饱和器,在恒温的饱和器中与蒸发

的冷凝剂(一般为丁醇等挥发性物质)充分接触,直至达

到饱和。 随后,被测样品通入恒温的冷凝管(温度低于饱

和器温度),冷凝剂在气溶胶颗粒表面凝结,使颗粒进一

步长大至微米级别,以达到光学仪器的检测范围。 经以

上预处理后,气溶胶样品通过管道进入光学仪器内进行

检测[28] 。 通常 CPC 有两种计数模式:1)单一计数模式,
一般适用于低于一定颗粒浓度( Agarwal 等[28] 所研发的
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CPC 为 1
 

000
 

# / cm3)的情况;2)光度模式,适用于更高的

颗粒浓度。 CPC 有如下两个优点:1) 响应速度快,有较

短的响应时间,美国 TSI 公司的 3785 型 CPC 最快响应时

间可达 2 s;2) 携带方便,有许多手持式和便于携带的

CPC,可直接读取和采样[30] ,如日本加野麦克斯公司的手

持式冷凝颗粒计数器(3800,
 

Kanomax)便具备易于携带

的优点。 CPC 有如下 3 个缺点:1)无法提供待测样品的

粒径分布,CPC 可以给出其可检测粒径范围内的颗粒数

量,但无法给出相应的粒径分布[31] ;2) 测量时必须保证

设备水平。 CPC 设备倾斜时,吸附在多孔介质中的冷凝

剂会发生泄露,并有一定可能进入光学计数模块,影响颗

粒计数结果[30] ;3) 因为 CPC 运行过程中冷凝剂会有一

定的消耗,所以操作人员需按时补充冷凝剂,充当冷凝剂

的丁醇具有刺激性气味,这会令操作人员感到不适[30] 。
表 1 所示为使用 CPC 检测气溶胶样品的实验数据。 从

表 1 数据可以看出,CPC 可测量粒径>10 nm 气溶胶的数

量浓度。 在 Zheng 等[32] 和 Giechaskiel 等[33] 的研究中,由
于 CPC 仪器型号的不同,CPC 可以有效的测量柴油机尾

气颗粒中粒径> 23 nm 的颗粒。 同时,相对于柴油机颗

粒,大气气溶胶粒径更大,可达到 μm 级别。

表 1　 冷凝颗粒计数器检测气溶胶颗粒样品示例

Table
 

1　 Examples
 

of
 

aerosol
 

particle
 

samples
 

detected
 

by
 

condensation
 

particle
 

counter

文献 检测样品
测量参数数据(范围)

总数量浓度范围 检测粒径范围

文献[32] 卡特彼勒柴油机在欧洲瞬态测试循环下排放的尾气颗粒 1. 0×102 ~ 3. 2×104
 

# / cm3 >23
 

nm

文献[33] 两辆欧六-B 的柴油机,两辆欧六-B 的汽油机和两辆欧五汽油机的尾气颗粒 1. 1×1010 ~ 1. 4×1012
 

# / km >23
 

nm

文献[34] CH4 和 C2 H4 燃烧产生的颗粒 - >13. 5
 

nm

文献[35] CE-电喷雾系统产生的醋酸铵气溶胶 2. 6×103 ~ 1. 6×104
 

# / cm3 1. 6 ~ 200
 

nm

文献[36] 教室内外的气溶胶颗粒 5
 

200 ~ 26
 

000
 

# / cm3 6
 

nm~ 5
 

μm

文献[26] 燃烧蜡烛产生的颗粒 2. 41×105
 

# / cm3 20
 

nm~ 1. 0
 

μm

　 　 自 1980 年成功商用化以来,随着 CPC 的检测方法

和应用技术的不断优化和改进[28] ,其测量精度和稳定性

都有了极大的提升[37-38] 。 目前针对 CPC 的改进方向

如下。
1)保证仪器测量稳定性的同时持续提高计数效率。
2)降低 CPC 的截止尺寸( cutoff

 

diameter,
 

检测效率

达 50%时对应的迁移率直径[39] )。 截止尺寸越小,反映

CPC 对小粒径颗粒的检测效率越高,粒径检测下限越小。
提高 CPC 的计数效率的措施主要有两种。 1) 采样

稀释,由于采样气流的颗粒物数量浓度过大会降低 CPC
设备中冷凝剂的过饱和度,影响 CPC 的计数效率。 因

此,对采样气流稀释来降低颗粒物的浓度,可以在一定程

度上降低颗粒浓度对计数效率的影响[29] ;2) 结构优化,
McMurry 和 Stolzenburg 对 CPC(3020,

 

美国 TSI 公司)的

采样口进行了改造,降低了采样损失,并采取鞘气结构,
将采样气流约束在冷凝管最高饱和度的部分[40] ,从而使

CPC 对 3 nm 颗粒的计数效率提高至约 50% [41] 。
针对降低 CPC 截止直径的方法,相关研究结论主要

集中 在 如 下 两 方 面: 1 ) 样 品 预 处 理 方 法 改 进, 如

Saghafifar 等[37] 提出的膨胀型冷凝颗粒计数器( expansion
 

condensation
 

particle
 

counter,
 

ECPC),该设备在光学检测

部分(ECPC 中的颗粒在此处过饱和并长大)后添加了一

个膨胀室,通过改变膨胀室快速膨胀后的压降,进而改变

冷凝颗粒的过饱和度,最终实现低至 2. 5 nm 的截止尺

寸,另外,美国 TSI 公司的丁醇型超细冷凝颗粒计数器采

用了毛细管-鞘状的结构同样将 CPC 检测的截止尺寸降

低至 2. 5
 

nm[38] ;2)光学检测方法优化,如 Wang 等[42] 对

CPC 的检测部分开发了高速光学粒子检测模块,提高了

CPC 的检测效率,可以对粒径>8 nm 的颗粒检测效率提

高到 90%以上。
1. 2　 微分迁移率分析仪

　 　 微分迁移率分析仪是利用电迁移率分析方法测量颗

粒粒径分布的仪器[43] ,DMA 的基本结构如图 2 所示。
DMA 首先利用气溶胶充电器(通常使用双极充电

器,利用氪-85、钋-210 和镅-241 等放射源的放射性衰变,
产生等量正负离子,对气溶胶颗粒充电) 使气溶胶带

电[44] ,然后利用氮气将颗粒引入内外同心的圆柱筒中,
外圆筒接地,内圆筒接负电。 带电气溶胶和氮气从圆筒

上部进入两筒间的中心区域,带负电荷的颗粒被排斥到

外圆筒上,不带电荷的颗粒从底部排出,而带正电荷的颗

粒会在引力的作用下向内圆筒偏移,不同电迁移率的颗

粒有不同的偏移轨迹[30] 。 内圆筒底部为采样狭缝,只有

具有一定电迁移率的颗粒才会进入采样狭缝,其余颗粒

要么沉积在内外圆筒上,要么排出 DMA[45] 。 DMA 的内

外圆筒之间的电压导致颗粒发生不同程度偏移,进而决

定进入采样狭缝的颗粒的粒径范围,不同电压会导致不
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图 2　 微分迁移率分析仪的基本结构[46]

Fig. 2　 Basic
 

structure
 

of
 

differential
 

mobility
 

analyzer

　 　 　 　

同粒径范围的颗粒进入采样狭缝,内外筒之间电压大小

的选择对于颗粒的检测尤为重要[17,23] 。 因此,当改变内

外圆筒之间的电压时,进入采样狭缝颗粒的粒径大小也

不尽相同,通过逐渐改变内外圆筒的电压,可以筛选出不

同粒径的颗粒[44] 。 DMA 的优点如下:1)兼容性好,可连

接其他颗粒技术设备,如 CPC 和气溶胶静电计等;2)触

摸屏,图形用户界面(graphical
 

user
 

interface,
 

GUI)友好;
3)可连续快速扫描待测样品粒径范围(30 s)。 DMA 的

缺点如下:1)直径<5 nm 的颗粒无法进行分类[43] ,由于

气溶胶流动的通道相对较长,布朗扩散沉积导致小粒径

的颗粒大量流失[47] ;2) 气溶胶充电器的原理是使用氪-
85 等放射源的衰变对颗粒进行充电,这有可能会发生辐

射污染,所以需要更多的保护措施防止操作者和环境受

到辐射污染。 表 2 为研究人员使用 DMA 检测气溶胶样

品的部分实验数据。 从表 2 的数据可以看出,DMA 可以

在检测颗粒物数量浓度的同时,并给出对应的粒径分布。
环境气溶胶粒径较大,Amanatidis 等[48] 使用 DMA 测量的

环境气溶胶粒径范围最大约 500 nm,而颗粒发生器产生

的气溶胶粒径多在 100 nm 左右。

表 2　 微分迁移率分析仪检测颗粒物样品示例

Table
 

2　 Examples
 

of
 

aerosol
 

particle
 

samples
 

detected
 

by
 

differential
 

mobility
 

analyzer

文献 检测样品

测量参数数据(范围)

总数量浓度范围 /

(# / cm3 )

粒径分布(PSD)

检测粒径

范围 / nm
峰值数量

浓度 / (# / cm3 )
峰值对应

粒径 / nm

文献[49] 颗粒发生器产生的聚苯乙烯球颗粒 9. 1×109 ~ 1. 1×1012 10 ~ 200 -
60. 39±0. 63,

101. 8±1. 1

文献[48] 加州理工学院的环境气溶胶 9. 81×103 ~ 2. 0×104 10 ~ 500 2. 13×104 ~ 4. 34×104 21 ~ 45. 64

文献[50] 颗粒发生器产生的钨颗粒 - 3 ~ 21. 29 - 9. 38 ~ 9. 86

文献[51] 蒸发产生的纳米级银颗粒 - 3 ~ 30 3. 07×104 11. 89

文献[52] 颗粒发生器产生的聚苯乙烯胶乳颗粒 - 20 ~ 80 4. 87×103 33. 3

文献[53] 加热蒸发产生的的带电银颗粒 2. 0×106 ~ 5. 0×106 1 ~ 80 1. 52×104 ~ 2. 85×105 14. 83 ~ 34. 72

　 　 DMA 很早便被用于颗粒数量浓度的检测。 由于传

统 DMA 较小的样气流速与鞘气流速比导致的检测数据

的低分辨率[54] 。 针对此问题,近年来针对传统 DMA 进

行结构改进,产生了如快速扫描微分迁移率分析仪( fast
 

scanning
 

differential
 

mobility
 

analyzer,
 

FDMA),周期性聚

焦微分迁移率分析仪[54] ( periodic
 

focusing
 

differential
 

mobility
 

analyzer,
 

PFDMA),Spider
 

DMA[48] 和差分迁移率

谱仪( differential
 

mobility
 

spectrometer,
 

DMS),显著提高

了设备的检测灵敏度和分辨率。 例如,DMS 在原有 DMA
基础上进行了改进,DMS 仍使用电迁移率的方法对颗粒

进行分类检测,如图 3 所示,DMS 有气溶胶充电器、带高

压的分类柱和检测部分构成,利用气溶胶单极充电器对

气溶胶充电,带高压的分类柱使颗粒发生不同程度的偏

移,落到连接静电计的外管上,由静电计测量电荷大小,
进而得出颗粒数量等信息[55-56] 。
1. 3　 扫描迁移率粒子谱仪

　 　 扫描迁移率粒子谱仪通常由微分迁移率分析器和冷

凝颗粒计数器组成,DMA 根据颗粒的迁移率直径对颗粒

进行筛选, CPC 对筛选出的颗粒进行光学检测[48] 。
SMPS 的基本结构如图 4 所示。

双极充电器(或者电荷中和器)对气溶胶进行充电,
最终达到电荷平衡,部分气溶胶经过充电后会是多电
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图 3　 微分迁移率谱仪的基本结构[55]

Fig. 3　 Basic
 

structure
 

of
 

differential
 

mobility
 

spectrometer

图 4　 扫描迁移率粒子谱仪的基本结构[45]

Fig. 4　 Basic
 

structure
 

of
 

scanning
 

mobility
 

particle
 

sizer

　 　 　

荷[45] 。 然后 DMA 筛选出一定粒径范围内的颗粒,通过

采样狭缝将颗粒排出。 经过采样狭缝排出的颗粒被引入

到 CPC 中,CPC 对其进行光学的计数。 SMPS 相对于其

他测量仪器有以下优点:1)可以提供颗粒样品的粒径分

布等信息[30] ;2) 可检测粒径范围广,从 7 ~ 1
 

000 nm 不

等[30,45] ;3)高分辨率[57] ,SMPS(3936,
 

TSI) 的分辨率为

162 个通道。 同时,SMPS 的缺点如下:1) 与 CPC 类似,
冷凝剂的泄露会影响仪器的测量,并且冷凝剂需要由操

作人员定期进行补充;2)与 CPC 相比,SMPS 体积庞大且

相当重,单位重量可达 28 kg,这大大限制了 SMPS 的可移

动性,SMPS 更适合测量恒定位置的颗粒排放[30] ;3)同其

他测量仪器相比,SMPS 的响应时间较长,所以无法给出

颗粒 的 实 时 信 息[30] , SMPS 的 响 应 时 间 一 般 至 少

30
 

s[57-58] ,而实际响应时间的快慢通常取决于通道的数

量和 CPC 的响应时间[59] ;4) SMPS 能检测较宽范围内的

颗粒,但对于粒径<15 nm 的颗粒的检测仍有较大的不确

定度[60] 。 表 3 为使用 SMPS 检测气溶胶样品的实验数

据。 从表 3 的数据可以看出,柴油机尾气颗粒峰值数量

密度对应的粒径范围分布范围较广,在 5. 13 ~ 190. 12 nm
范围内,这可能来自于柴油机运行工况的差异。 相对应

地,颗粒发生器生成的 NaCl 气溶胶峰值浓度对应粒径在

相对较窄的分布范围(36. 22 ~ 50. 71 nm)。

表 3　 扫描迁移率粒子谱仪检测颗粒物样品示例

Table
 

3　 Examples
 

of
 

aerosol
 

particle
 

samples
 

detected
 

by
 

scanning
 

mobility
 

particle
 

sizer

文献 检测样品

测量参数数据(范围)

总数量(浓度)范围 /

(# / cm3 )

粒径分布(PSD)

检测粒径

范围 / nm
峰值数量

浓度 / (# / cm3 )
峰值对应

粒径 / nm

文献[61] 颗粒发生器产生的多分散 NaCl 气溶胶 - 5 ~ 1
 

000 2. 2×104 ~ 2. 63×104 36. 22 ~ 50. 71

文献[62] 32%额定负荷下柴油机的尾气颗粒 - 3 ~ 280 1
 

715. 09 ~ 2. 17×109 5. 13~ 97. 72

文献[63] V-8 自然吸气柴油机的尾气颗粒 - 15. 65 ~ 618. 97 7. 68×103 ~ 2. 13×105 42. 85 ~ 76. 2

文献[64] 日本都市区收集到的气溶胶 8. 5×103 ~ 4. 5×104 10 ~ 487 - -

文献[65] 柴油车排放的的尾气颗粒 4. 2×1016 ~ 2. 0×1017
 

5. 4~ 198
2. 4×1010 ~ 9. 83×1010 、

1. 38×107 ~ 4. 1×109

10. 73~ 19. 59、
68. 98~ 190. 12

文献[66] 四季台北交通公路旁的气溶胶 1. 1×104 ~ 1. 7×104 10 ~ 560 1. 0×103 ~ 8. 0×104 -

文献[67] 室内采集到的气溶胶 6
 

100 ~ 12
 

000 10 ~ 420
896. 27 ~ 1

 

684. 65、
846. 47 ~ 1

 

875. 52、
423. 24

 

15、37、116

　 　 颗粒在 DMA 中分类所需的时间,在 CPC 中快速长

大的时间和 CPC 计数的能力限制了 SMPS 的响应速度。
近年来出现了大量针对提高 SMPS 检测效率的相关研究

和技术[68] 。 Shah 等[68] 通过改进 CPC 的结构,缩短颗粒

在 CPC 的冷凝器中的长大时间,可使 SMPS 的响应速度

大幅提升。 其改进原理为:采用混合 CPC( mixing
 

CPC,
 

mCPC),使低温采样气流与丁醇快速绝热混合,实现较高

的混合均匀性,最终大幅缩短颗粒的长大时间。 改进后

的 SMPS 采用较短的扫描时间( ≥2. 5 s)时,其颗粒粒径

分布测量效果即可达到与传统 SMPS 采用 300 s 扫描时
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间相一致的水平。 另外,经过改进后的 SMPS 能够基本

能够满足重型汽油和柴油车用发动机瞬态测试工况( US
 

Tier-2)颗粒物粒径分布的测量需求[68-69] 。
1. 4　 发动机排气粒度仪

　 　 发动机排气粒度仪的工作原理和 SMPS、快速迁移率

粒度分析仪( fast
 

mobility
 

particle
 

sizer,
 

FMPS) 相似[70] ,
EEPS 主要由单极充电器(unipolar

 

charging,
 

UC),电迁移

率分类器( electrical
 

mobility
 

classification,
 

EMC) 和静电

计组成[44] 。 EEPS 的基本机构如图 5 所示。

图 5　 发动机排气粒度仪的基本结构[44]

Fig. 5　 Basic
 

structure
 

of
 

engine
 

exhaust
 

particle
 

sizer

首先,颗粒先由负极充电器施加负电荷,以减少正

电荷粒子的数量,并防止正电荷充电器的充电过度,之
后正电荷充电器对颗粒进行充电[44] 。 充电后的颗粒进

入中心电极柱和外壳圆筒组成的环形区域,外壳圆筒

一般由 24 个电极环组成( 前两个一般不进行数据处

理,所,以有效的电极环是 22 个) ,电极环与灵敏静电

计相连[70] 。 带电颗粒随着鞘气( sheath
 

air,
 

SA)进入环

形区域,由于电场的作用,带电颗粒向外筒偏移,具有

较高电迁移率的小颗粒偏转至外圆筒上部,具有较小

电迁移率的大颗粒偏移至外圆筒下部,然后静电计对

各个电流大小进行测量, 进而得出颗粒的 PN 等信

息[70] 。 EEPS 有如下优点:1) 高的尺寸分辨率,TSI 公

司的 3090 型 EEPS 尺寸分辨率为单级 16 个通道(共有

32 个通道) [10] ;2)测量时间短,EEPS(3090,
 

TSI) 0. 1 s
便可测出一个完整的颗粒物粒径分布。 表 4 所示为使

用 EEPS 检测气溶胶样品的实验数据。 从表 4 的数据

可以看出,柴油机尾气颗粒峰值数量密度对应的粒径

在 9. 36 ~ 95. 34 nm,而颗粒发生器生成的
 

NaCl 气溶胶

峰值浓度对应粒径在 36. 22 ~ 50. 71 nm。
EEPS 具有高响应速度的优点,发动机尾气颗粒的粒

径分布等信息随着工况迅速变化,因此 EEPS 适于发动

机尾气中的颗粒信息的测量。 EEPS 和 FMPS 都是通过

静电计测得的电流大小反推得到颗粒的数量和粒径分布

等信息,但单极充电器对颗粒的充电量主要取决于颗粒

的形状结构,如分形维数小的颗粒携带的电荷可比分形

维数大的颗粒物携带的电荷多 20% ~ 30% [71] 。 针对此问

题,EEPS 和 FMPS 的静电计中有一种数据反演矩阵,针
对颗粒的形状特征选择合适的反演矩阵,从而获得颗粒

的粒径等信息。 其中,针对柴油机尾气颗粒的典型特征

进行校正获得的碳烟矩阵适用于发动机尾气颗粒或交通

公路旁的大气颗粒物的检测[60] 。 Asbach 等[72] 的研究表

明,与采用碳烟矩阵相比,使用原始矩阵的 EEPS 对粒

径>80 nm 的柴油机尾气颗粒数量浓度的测量值偏小。
另外,使用碳烟矩阵的 EEPS 对单分散发动机尾气颗粒

的测量值与 SMPS 的测量值之间的偏差在 20% 以内;针
对多分散颗粒的测量,与使用原始矩阵相比,同样条件下

EEPS 在使用碳烟矩阵时的粒径分布测量结果与 SMPS
的测量结果之间一致性更好。
1. 5　 电动低压撞击器

　 　 电动低压撞击器主要由气溶胶充电器 ( aerosol
 

charger,
 

AC),级联撞击器( cascade
 

impactor,
 

CI)和多通

道静电计(multichannel
 

electrometer,
 

ME)组成[66-68] ,ELPI
基本结构如图 6 所示。

图 6　 电动低压撞击器的基本结构[11]

Fig. 6　 Basic
 

structure
 

of
 

electrical
 

low
 

pressure
 

impactor
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表 4　 发动机排气粒度仪检测颗粒物样品示例

Table
 

4　 Examples
 

of
 

aerosol
 

particle
 

samples
 

detected
 

by
 

engine
 

exhaust
 

particle
 

sizer

文献 检测样品

测量参数数据(范围)

总数量(浓度)范围

粒径分布(PSD)

检测粒径

范围 / nm
峰值数量

浓度 / (# / cm3 )
峰值对应

粒径 / nm

文献[48] 柴油机的尾气颗粒
4. 07×105 ~ 3. 5×106

# / cm3
5. 6 ~ 560

1. 51×103 ~ 8. 14×104 、

1. 83×103 ~ 5. 46×103

9. 93 ~ 14. 23、
51. 3 ~ 53. 66

文献[76] 公路旁采集的气溶胶样品 1. 68×104 ~ 1. 51×105
 

# / cm3 5. 6 ~ 560 2. 88×105 ~ 2. 6×106 10. 76~ 22. 84

文献[77] 柴油机燃烧产生的颗粒

2. 25±0. 12×1015 ~

2. 73±0. 18×1015
 

# / bhp-hr

5. 6 ~ 560
7. 36×104 ~ 1. 32×105 、

2. 94×105 ~ 3. 45×105

10 ~ 11、
42. 35~ 44

文献[78]
一辆国五和两辆国六汽油

机的尾气颗粒

3. 42×1011 ~ 3. 11×1012
 

# / km
5. 6 ~ 560 2. 06×1010 ~ 4. 05×1011 9. 74 ~ 58. 41

文献[33]
两辆欧六-B 的柴油机,两辆

欧六-B 的汽油机和两辆

欧五汽油机的尾气颗粒

1. 2×1010 ~ 1. 4×1012
 

# / km
5. 6 ~ 560 1. 4×105 ~ 2. 21×108

 

文献[65] 两辆重型柴油卡车的尾气颗粒 3. 5×1016
 

# 5. 6 ~ 560 6. 57×1010 、3. 9×109 16. 13、69. 28

文献[79] 不同负荷转速下柴油机的尾气颗粒 1. 4×107 ~ 1. 3×108
 

# / cm3 5. 6 ~ 560 3. 7×105 ~ 2. 11×107 9. 36~ 62. 8

　 　 首先,气溶胶充电器将待测颗粒样品充电,使颗粒样

品带电[73] 。 其后,带电颗粒样品进入的 14 级的级联撞

击器(市售的 ELPI 多为 14 级,前 13 级负责测量 17 nm ~
10 μm 颗粒,最后一级为过滤级,负责测量 6 ~ 17 nm 颗

粒)。 带电颗粒样品随气流在级联撞击器中前进,但由于

颗粒尺寸和惯性的差异,较大的颗粒前进方向更难发生

偏转,可以被所在级别撞击器的收集板所捕获[11] 。 未被

捕获的颗粒将随着气流进入下一级别的撞击器,重复上

述的过程。 每个撞击器上或是两个撞击器之间的触点上

都连接有多通道静电计,可以测量每级的电流信号的大

小[11] 。 电流信号的大小与颗粒的数量浓度和空气动力

学直径成正比,进而可以将电流信号转化为颗粒样品的

粒径分布和数量。 ELPI 有如下优点:1) 粒径检测范围

广,市售的荷电低压颗粒物采样分析仪( ELPI+,
 

Dekati)
的检测粒径范围为 6 nm ~ 10 μm;2)能够对颗粒物进行在

线或离线的检测;3)应用广泛,ELPI 工作原理是根据颗

粒的空气动力学尺寸对颗粒样品进行按级分类,在大气

气溶胶和燃烧产生的气溶胶等检测上广泛应用[80] 。
ELPI 的缺点如下:1)需要较长的采样时间,对于传统的

称重法 ELPI 而言,当测量大气气溶胶时,每次运行往往

需要 90 min 的采样时间,以测量撞击器上收集基板的质

量差[73] ;2)对于常规称重法而言,反复拆卸安装撞击器,
操作繁琐,同时,在拆除组装前后也有操作失误的可能,
导致无效测量[80] ;3) ELPI 通过撞击器的收集对颗粒进

行测量,但是在这过程中有一些二次收集,如扩散、镜像

电荷 ( mirror
 

charge,
 

MC ) 和 电 荷 排 斥 损 失 ( charge
 

repulsion
 

losses,
 

CRL)等,这会影响静电计测量的电流大

小,进而影响实际测量结果[74-75] 。 表 5 所示为使用 ELPI
检测气溶胶样品的实验数据。 从表 5 的数据可以看出,
ELPI 的粒径检测范围较广,6

 

nm ~ 10 μm 不等。 柴油机

尾气颗粒峰值数量密度对应的粒径在 21 ~ 76. 3 nm 范围

内,而玉米秸秆和稻草等燃烧生成的颗粒物峰值浓度对

应粒径在 6 ~ 30 nm 范围。
ELPI 如今已广泛被应用在空气质量监测[81] ,燃烧气

溶胶检测[82] ,发动机尾气测量中[83] ,但 ELPI 较低的尺

寸分辨率一直都是极为关键的问题,而且与此相关的研

究层出不穷。 Dekati 公司在 2010 年推出的 ELPI+将级联

撞击器增加到了 15 级(14 个撞击级和 1 个过滤级),使
其可以实时测量从 6 nm ~ 10 μm 粒径范围的颗粒,而且

重新设计了静电计,可实现 10
 

Hz 的采样频率,ELPI+的

最小尺寸分辨率由 0. 025 2 μm 提升至 0. 014 7 μm[84] 。

2　 常用检测技术优缺点对比

　 　 在 1990 年 Wang 等[59] 在美国 TSI 公司的
 

3071 型微

分迁移率分析仪的基础上,通过连续改变分析仪电压和

连续监测留在样品流中的颗粒浓度来测量粒径分布,研
制出 了 扫 描 电 子 迁 移 率 光 谱 仪 ( scanning

 

electrical
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　 　 　 表 5　 电动低压撞击器检测颗粒物样品示例

Table
 

5　 Examples
 

of
 

aerosol
 

particle
 

samples
 

detected
 

by
 

electrical
 

low-pressure
 

impactor

文献 检测样品

测量参数数据(范围)

总数量浓度范围

粒径分布(PSD)

检测粒径

范围

峰值数量

浓度

峰值对应

粒径

Yang 等[85] 柴油机的尾气颗粒
4. 63×105 ~ 2. 15×106

 

# / cm3
7

 

nm~ 10
 

μm
1. 89×105 ~

9. 23×105
 

# / cm3
70. 9 ~ 76. 3

 

nm

Chien 等[86] 摩托车的尾气颗粒
2. 07×104 ~ 2. 60×104

 

# / cm3
0. 03~ 9. 97

 

μm
4. 94×103 ~

5. 44×103
 

# / cm3

0. 11~ 0. 67
 

μm

Cornette 等[87] 小型锅炉产生的颗粒物
3. 4 ~ 8. 1×1013

 

# / m3
10

 

nm~ 8. 3
 

μm
8. 8 ~ 8. 9×1013

 

# / m3
68

 

nm

Li 等[88] 玉米秸秆和稻草等燃烧产生的颗粒物 -
6

 

nm~
9. 890

 

μm
1. 9×105 ~ 5. 3×106

 

# / cm3
6 ~ 30

 

nm

Liang 等[89] 满足欧四排放法规乘用车的尾气颗粒

8. 02×1011 ~

4. 67×1012
 

# / km

8
 

nm~ 10
 

μm
5. 14×1011 ~

1. 84×1012
 

# / km

21
 

nm 左右

Maricq 等[90] 轻型柴油车的的尾气颗粒 - 10
 

nm~ 10
 

μm
1. 86×1015

 

# / km
29. 60

 

nm

mobility
 

spectrometer,
 

SEMS)。 Wang 等[59] 使用 SEMS 检

测了颗粒发生器产生的硫酸铵气溶胶。 结果显示,SEMS
的步进操作模式可以在 7

 

min 内给出 100 个颗粒的粒径

分布,而仪器的连续扫描模式可以在 30 ~ 60
 

s 内给出完

整的粒径分布。 这种方法被考虑为 DMA 的替代操作模

式。 由于 SEMS 可以对所有样品颗粒的迁移率都能测量

到,所以即使是高度单分散的气溶胶也可以在快速扫描

中检测到。 随着时间分辨率的显著提高,小尺寸气溶胶

颗粒的动力学信息可以被较准确的捕捉到。 而在此之

前,小气溶胶颗粒的动力学经常被归结为仪器的噪

声[59] 。 鉴于当时国内外对粒径<23 nm 的超细颗粒检测

并没有足够的重视,所以 SEMS 只能对粒径>23 nm 的颗

粒进行分析。
Chang 等[58] 研究的 FDMA 进一步提高了气溶胶的数

量浓度测量范围,同时其分辨率和测量时间相对于 DMA
也得到了优化。 Chang 等采用 FDMA 对如下两种气溶胶

进行 了 数 量 浓 度 测 量: 1 ) 静 电 分 类 器 ( electrostatic
 

classfier,
 

EC) 产生的单分散型无机气溶胶 ( inorganic
 

aerosol,
 

IOA); 2) 熏香燃烧产生的碳烟颗粒 ( organic
 

aerosol,
 

OA )。 实 验 结 果 表 明, 当 OA 浓 度 达 到

1011
 

g / cm3 时,FDMA 仍然可以直接进行 PN 的测量。 测

量结果显示,与 SMPS 相比,FDMA 对 OA 的总颗粒数量

浓度测量结果基本相同。 同时,在对气溶胶的数量中值

直径( number
 

median
 

diameters,
 

NMD) 的测量中,FDMA
对 NMD 的测量值要小于 SMPS。 这是由 FDMA 的高分

辨率造成的。 FDMA 分辨率可达到 3 nm,而 SMPS 只有

10
 

nm[58] 。 所以 FDMA 对 NMD 的测量结果更接近于气

溶胶 NMD 的实际数值。 此外,与 SMPS 相比 FDMA 具有

响应时间短的优点。 FDMA 的响应时间只有 5 s, 比

SMPS 的响应时间(30 s)要短得多[58] 。
Saari 等[75] 在实验和道路运行条件下对高分辨率的

电子低压撞击器( HR-ELPI+,
 

Dekati) 的粒度分辨率,数
据分析质量等性能进行了分析研究,并将结果与 SMPS
和 EEPS 进行了对比。 分别利用 HR-ELPI+对三类气溶

胶进行了评估: 1) 粒子发生器产生的癸二酸二辛酯

(DEHS)气溶胶;2)管式炉蒸发产生的氯化钠气溶胶;3)
乘用柴油车运行美国 US-06 标准驾驶循环产生的颗粒物

排放。 以上测量结果分别与 SMPS 和 EEPS 进行了对比。
在实验中,Saari 等绘制了 DEHS(GMD = 12 nm)和氯化钠

(GMD = 28 nm) 组合而成的双模态气溶胶的粒径分布。
与 SMPS 和 EEPS 相比, HR-ELPI +对氯化钠气溶胶的

GMD(39 nm) 测量结果偏大。 这是因为 SMPS 和 EEPS
测量的是颗粒物的迁移率直径,而 HR-ELPI+测量的为颗

粒物的气溶胶动力学直径。 氯化钠颗粒的有效密度较

高,其气溶胶动力学直径大于迁移率直径,从而导致

ELPI 的 GMD 测量结果大于 SMPS 和 EEPS;同时,将 HR-
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ELPI+分别与 SMPS 和 EEPS 对 DEHS 和氯化钠气溶胶

总数量浓度的测量结果进行线性回归发现,两者的相关

性决定系数 ( coefficient
 

of
 

determination,
 

R2 ) 均高达

0. 99。 在气溶胶总数量浓度的测量上,HR-ELPI+具有较

高的可靠性[75] 。 针对柴油车 US-06 标准驾驶循环产生

的碳烟颗粒,与 EEPS 相比,HR-ELPI +测量的 GMD 较

大,而粒径分布更窄,这原因可能是大部分的碳烟颗粒

(分形维数<3)在凝聚阶段形成了较大尺寸的颗粒,被测

碳烟颗粒样品的有效密度降低[91] 。 其气溶胶动力学直

径小于迁移率直径,最终导致 HR-ELPI+的 GMD 测量结

果比 EEPS 更小。 HR-ELPI+粒径测量下限为 16 nm,相
对于 23 nm 粒径有了较大的突破,但是距离 10 nm 粒径

测量目标仍有一定距离。
2021 年 Lin 等[60] 使用 FMPS 和 SMPS 对粒径在

5. 6 ~ 560 nm 的环境气溶胶进行测量,并分别对 FMPS 的

紧凑矩阵和碳烟矩阵[70,92] 进行了性能评估。 研究结果表

明,FMPS 的紧凑矩阵和 SMPS 在 9 ~ 359 nm 尺寸范围内

的总颗粒数量浓度最为一致,测定系数 R2 = 0. 97,而碳烟

矩阵最低,R2 = 0. 79。 这是因为处于核态模式下的近球

形颗粒在环境气溶胶中浓度较高。 而紧凑矩阵是使用实

验室生成的蔗糖、聚 α-烯烃油(PAO)和氯化钠的近球形

颗粒研发的,在对近球形颗粒的测量上相对于碳黑矩阵

会更有优势,所以紧凑矩阵与 SMPS 在总颗粒数量浓度

上会显得更加一致[60] 。 然而,由于以上检测方法均未考

虑废气颗粒的化学成分以及分形维数对测量结果的影

响,且测量样品相对单一,测量地点及时间固定;同时,作
为参考仪器的 SMPS 对于粒径<15 nm 的颗粒测量有较大

的不确定度[60] 。
2020 年 Bainschab 等[93] 使用 CPC 对实际道路的颗

粒物排放进行了测量, 并将采用 CPC 检测方法的

DownToTen
 

PEMS
 

( portable
 

emissions
 

measurement
 

systems)
 

和 PN-PEMS
 

(AVL
 

MOVE)
 

的总颗粒数量浓度

的检测数据进行了对比。 在 DownToTen
 

PEMS 中,为了

将颗粒数量降低至 CPC 可测量的范围内,待测颗粒样品

经过了两个稀释级进行稀释。 稀释后的颗粒样品通入催

化汽提塔(catalytic
 

stripper,
 

CS)进行挥发性和半挥发性

颗粒的脱除[93] 。 然后颗粒进入 CPC 中进行计数,为对比

<23 nm 颗粒的测量状况,DownToTen
 

PEMS 使用 TSI 公

司的 3790A
 

CPC 和 AVL 公司的一种商用 CPC,分别能够

测量粒径> 10 nm 和> 23 nm 的颗粒,而 PN-PEMS( AVL
 

MOVE)的 CPC 能测量>23 nm 的颗粒。 在验证实验中,
Bainschab 等对实际道路排放测试中产生的颗粒进行了

测量, 并 使 用 DownToTen
 

PEMS 和 PN-PEMS
 

( AVL
 

MOVE)测量了车辆行驶时间段内的 PN 排放。 测量结果

表明,在车辆行驶的大多数时间段内,总颗粒数量浓度测

量值基本完全一致;然而车辆在冷启动时,出现了显著的

粒径<23
 

nm 的颗粒排放[93] 。 在这期间,AVL 公司的商

用 CPC 测量结果明显高于另外二者,所以使用 10
 

nm
 

CPC 的 DownToTen
 

PEMS 保障了总颗粒数量浓度的测量

准确性,同时可以对小粒径颗粒进行测量。
2020 年 Wang 等[42] 对冷凝颗粒计数器的光学粒子

检测模块等方面进行了如下优化:1)开发了高速光学粒

子检测模块,有更高的检测粒子性能;2)饱和器入口安装

有液体传感器,可保证饱和器内部正丁醇的量,设计了一

种全流式丁醇冷凝颗粒计数器[42] 。 该装置能够对粒径

低至 4. 5 nm 的颗粒进行测量,并且具有良好的检测效率

和单颗粒计数能力。 在单一计数模式下,Wang 等的全流

式丁醇冷凝颗粒计数器在单一计数模式下可以对浓度高

达 2×105
 

particles / cm3 的颗粒物进行测量,而 TSI 公司的

3775 型冷凝颗粒计数器在该测量模式下的最大测量浓

度仅为 5×104
 

particles / cm3。 因此,全流式丁醇冷凝颗粒

计数器在单颗粒计数方面更有竞争力。 该研究对设备的

检测效率和测量粒径范围评价如下,1)对于检测效率:对
电喷雾气溶胶发生器(3482,

 

TSI) 产生的蔗糖气溶胶进

行了表征,结果显示,<2. 7 nm 的颗粒,检测效率<10% ,
而对于>8 nm 的颗粒,检测效率迅速提高到 90%以上;2)
对于测量粒径范围:设备对雾化器( MetOne-255)产生的

标准聚苯乙烯颗粒的数量浓度进行了测量,并使用商业

冷凝颗粒计数器(3775,
 

TSI) 和气溶胶静电计( 3068B,
TSI)作为参考仪器。 结果表明,全流式丁醇冷凝颗粒计

数器与参考仪器测得的颗粒数量浓度的偏差随着待测样

本的浓度增加而变大;在 70 ~ 2. 6×105
 

particles / cm3 的数

量浓度范围,Wang 等[42] 将全流式丁醇冷凝颗粒计数器

的测量结果与参考仪器测得的颗粒数量浓度进行了线性

回归,结果显示二者的线性相关决定系数 R2 = 0. 99,一致

性良好。

3　 常用检测技术在未来机动车排放法规检
测中的适用性

　 　 目前,重型车辆的欧 6-E 排放法规已在新车型上

使用,并在 2022 年 1 月对所有车辆生效,这项法规将

进一步约束车辆的冷启动排放和 PN 排放 [ 94] 。 同时,
轻型车辆的国六-A 排放法规已在全国范围内逐步实施,
轻型车辆的国六-B 排放法规已经在北京等重要地区实

施[95] 。 轻型车辆从国六-A 到国六-B,细颗粒物( PM2. 5)
质量的排放限值从 4. 5 mg / km 降低到了 3. 0 mg / km,在
世界统一稳态测试循环 ( world

 

harmonized
 

steady-state
 

cycle,
 

WHSC ) 下, PN 的 排 放 限 值 仍 保 持 为

8. 0×1011
 

particles / kW·h。
轻型车辆的国七与欧六之后的排放法规对排放的要

求基本相似, 主要体现在如下两点: 1) 严格控制粒
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径<23 nm 的颗粒物,将颗粒物的粒径下限降低至 10 nm;
2)增加 Urban

 

RDE 测试循环,引入一系列新的短距离循

环,并强调减少城市空气中的颗粒物[95-96] 。
根据以上两点法规要求,颗粒物排放检测设备应满

足如下两点检测要求。
1)粒径<23 nm 颗粒物数量浓度排放检测要求:自从

颗粒捕集器( diesel
 

particulate
 

filter,
 

DPF)引入轻型车辆

上,柴油机的颗粒物质量得到了良好的控制[97] 。 然而,
仍有一部分颗粒无法被 DPF 捕捉到,这部分颗粒基本是

核态模式下的颗粒,峰值浓度在 10 ~ 20
 

nm 范围内[95] 。
根据最近的报道,50% 的颗粒粒径低于如今法规要求的

最低尺寸(23 nm) [98] 。 2019 年 Giechaskiel 等[99] ,使用满

足欧 6 排放法规的柴油车和燃用压缩天然气( compressed
 

natural
 

gas,
 

CNG)的车辆在世界统一轻型车辆测试循环

(world
 

harmonised
 

light-duty
 

vehicles
 

test
 

cycle,
 

WLTC)进
行试验,发现柴油车的颗粒物粒径在 10 ~ 23

 

nm 的百分

比(相对于粒径>23 nm 的颗粒而言)为 26% ~ 31% ,CNG
车辆高达 127% ~ 152% 。 Lähde 等[100] 使用满足欧四排放

法规的直列六缸重型柴油机在欧洲稳态循环( european
 

steady
 

cycle,
 

ESC)下进行实验,并测量颗粒物的数量浓

度,结果显示,在 50%的发动机最大负荷下,发动机尾气

中的核态颗粒(3 ~ 33. 19 nm)的数量浓度是其他粒径范

围内颗粒的数量浓度的 3. 95 倍。 Giechaskiel 等[5] 使用

配备了 DPF 和柴油机氧化催化转换器( diesel
 

oxidation
 

catalysts,
 

DOC)的柴油机进行试验,发现柴油机排放的粒

径< 23 nm 的 颗 粒 约 为 粒 径 > 23 nm 颗 粒 的 20% 。
Giechaskiel 等[101-102] 发 现 缸 内 直 喷 式 ( gasoline

 

direct
 

injection,
 

GDI)汽油机尾气粒径<23 nm 的颗粒也可以占

到 30% ~ 40% 。 同时,Giechaskiel 等[103] 发现摩托车和进

气道燃油喷射( port
 

fuel
 

injection,
 

PFI)汽油车在典型测

试循环下尾气中的粒径<23 nm 的颗粒的百分比甚至达

到 60% 。 所以,对于下一阶段的颗粒检测,要求测量仪器

要测量范围广,能测量粒径>10 nm 的颗粒,且测量结果

准确,能够稳定测量。
2)Urban

 

RDE 工况下的颗粒物检测要求:轻型车辆

的国七法规强调减少城市空气中的颗粒物。 对于城市空

气而言,大部分颗粒物来自于机动车的尾气排放,尤其是

超细颗粒物(粒径<100 nm 的颗粒物)。 车辆在实际道路

中的尾气排放量和燃油消耗量可能会远高于车辆认证试

验中实验室底盘测功机的测量值[104-105] 。 在轻型车辆上,
RDE 驾驶循环可以缩小实际道路排放数据和实验室测

量数据之间的差异[95] 。 RDE 驾驶循环综合考虑了驾驶

工况、驾驶习惯、交通状况以及温度海拔等因素,可以更

真实地反映发动机在实际运行过程中的状况,具有高瞬

变,高随机性等特点。 因此,为了满足 RDE 测试工况下

的车辆颗粒物排放测试需求,测量仪器应具有响应速度

快,性能稳定,可操作性强,可以在整车上进行在线测量

等特点。
本文讨论的几类主要测量仪器中,ELPI 具有较广的

粒径检测范围, 但传统的称重法 ELPI 采样时间长

达 90 min,操作繁琐,而且 ELPI 分辨率相对于其他 PN
测量仪器而言较低(一般为 14 级左右),所以并不能满足

RDE 工况下的颗粒物测量要求。 DMA 具有较好的兼容

性,可以连接其他检测仪器,但是测量时间较长(30 s),
因此并不适合下一阶段的排放法规。 SMPS 测量粒径范

围广,有较高的分辨率,但是与 DMA 一样,目前传统

SMPS 响应时间至少为 30 s,无法为研究人员提供实时的

检测信息,而且 SMPS 体积庞大,并不适合 RDE 测试工

况下的颗粒物测量。 CPC 具有较短的响应时间( 可达

到 2 s),可以测量 10 ~ 23 nm 粒径范围内的非挥发性颗

粒,如 CPC(3785,
 

TSI) 最快响应时间可以达到 2 s,而
2020 年 Wang 等[42] 设计的全流式丁醇冷凝颗粒计数器

粒径最低可检测值为 4. 5 nm,测量粒径>8 nm 的颗粒检

测效率可达 90%以上,能够满足下一阶段排放法规的要

求。 同时,采用 CPC 方法检测的 PEMS 可直接安装在车

辆上,测量车辆的 PN 及颗粒物质量,降低了拆卸发动机

并在实验室测功机上进行测试的成本[97] ,适合在整车上

进行在线测量,基本满足下一阶段排放法规的要求。
Bainschab 等[93] 的使用 CPC 的 DownToTen

 

PEMS 已经在

道路上进行 RDE 测量验证,测量结果和 PN-PEMS 基本

相同,能稳定测量粒径>10 nm 的非挥发性颗粒,具有低

损耗,高效率等优点,基本满足国内新阶段法规要求。 但

CPC 不能给出颗粒物的粒径分布,且测量时必须保持水

平,极大约束了 CPC 的应用范围。 EEPS 测量时间短,例
如 EEPS(3090,

 

TSI)可以每 0. 1 s 给出一个完整的粒径

分布,粒径检测范围是 5. 6 ~ 560 nm,能够检测粒径 >
10 nm 的颗粒物,且具有较高的尺寸分辨率,例如 TSI 公

司的 3090 型 EEPS 尺寸分辨率为单级 16 个通道(共有

32 个通道)。 综上所述,对于车辆尾气颗粒的 PN 测量,
CPC 可实现高效率检测粒径>10 nm 颗粒和满足 RDE 驾

驶循环下的车辆尾气排放测试需求,但无法给出待测颗

粒的粒径分布,因此 CPC 适合测量颗粒物的总颗粒数量

浓度。 但对于具体粒径范围内的粒径分布,推荐使用

EEPS,EEPS 的测量时间短, 可实时给出车辆的粒径

分布。

4　 结　 　 论

　 　 颗粒物是柴油机的重要污染物之一,颗粒物的产生

严重威胁着人类的身体健康和生态环境的稳定。 近年

来,排放法规对颗粒物的要求也越来越严格。 机动车下

一阶段排放法规针对颗粒物排放控制和测试的需求为将
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颗粒物的粒径下限降低至 10 nm;增加城市真实驾驶排放

的驾驶循环,强调减少城市空气中的颗粒。 根据这两点

要求,要求测量仪器要能够稳定测量粒径> 10 nm 的颗

粒,响应速度快,可操作性强,可以在整车上进行在线测

量。 针对此需求,本文对现有常用颗粒物数量浓度检测

设备的测量原理和适用场合进行了分析,得出以下结论。
1)冷凝颗粒计数器可作为测量颗粒物的总颗粒数量

浓度的测量仪器。 冷凝颗粒计数器不仅能够测量粒径低

至 10 nm 颗粒,响应时间低至 2 s,并且采用冷凝颗粒计数

器方法的 PEMS 可在整车上进行在线测量,大大降低了

拆卸发动机并在实验室测功机上进行测试的成本,可满

足真实驾驶排放的驾驶循环的要求。 然而,冷凝颗粒计

数器可以测量颗粒物的数量浓度,但是无法给出对应的

粒径分布,不适用于针对<23 nm 的颗粒物数量浓度控制

技术的研发场合。
2)发动机排气粒度仪可作为测量特定粒径范围内的

颗粒物粒径分布测量仪器。 发动机排气粒度仪可测量粒

径>5. 6 nm 的颗粒,每 0. 1 s 便可以给出一个完整的粒径

分布,且具有高的尺寸分辨率,可满足最新排放法规的

要求。
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