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基于颗粒粒度信息分布特征的动态光散射

加权反演∗

徐敏1) 申晋1)† 黄钰1) 徐亚南1) 朱新军2) 王雅静1)

刘伟1) 高明亮1)

1) (山东理工大学电气与电子工程学院, 淄博 255049)

2) (天津工业大学电气工程与自动化学院, 天津 300387)

( 2017年 11月 3日收到; 2018年 4月 18日收到修改稿 )

宽分布和双峰分布颗粒的准确反演是动态光散射技术至今未能有效解决的难题, 尤其峰值位置比小于
2 : 1且含有大粒径颗粒 (> 350 nm)的双峰分布. 造成这一难题的主要原因包括: 1)单角度测量数据的粒度
信息含量不足; 2)常规反演方法对测量数据的噪声抑制以及粒度信息利用缺乏针对性. 对测量数据 (即光强
自相关函数)的研究发现, 数据噪声主要分布在长延迟时段, 而粒度信息集中分布在衰减延迟时段. 基于此,
本文提出了采用粒度信息分布为底数、调节参数为指数的权重系数对自相关函数进行加权反演的约束正则化

方法. 由于采用了与粒度信息分布一致的权重系数, 该方法既充分利用了衰减延迟时段的粒度信息, 又有效
地抑制了长延迟时段的数据噪声. 不同噪声水平下, 宽分布和双峰分布颗粒体系的反演结果表明, 与常规反
演方法相比, 这一方法可以获得更为准确的宽分布和近双峰分布的反演结果.

关键词: 动态光散射, 粒度分布, 反演, 约束正则化
PACS: 42.25.Fx, 42.40.My, 02.30.Zz DOI: 10.7498/aps.67.20172377

1 引 言

动态光散射技术 (dynamic light scattering,
DLS)是测量亚微米及纳米颗粒粒度及分布的有
效方法, 广泛应用在科学研究和工业生产中 [1,2].
应用光子相关光谱理论 [3], 该技术通过对散射光
的光强信号进行自相关运算获得光强自相关函

数 (autocorrelation function, ACF), 通过反演光强
ACF获得待测颗粒的粒度分布 (particle size distri-
bution, PSD), 具有测量速度快、灵敏度高、非接触
测量且能够给出颗粒物的连续分布等诸多优点. 但
对宽分布和双峰分布颗粒而言, 由于单角度测量数
据的粒度信息 “含量”不足, 这一方法仍难以给出理
想的测量结果.

与单角度相比, 多角度动态光散射技术 (mul-
tiangle dynamic light scattering, MDLS)可以提供
更多的粒度信息 [4−7]. 随着DLS逐渐向多角度测
量的方向发展, 基于不同优化原理的反演方法, 包
括正则化方法 [8,9]、贝叶斯方法 [10,11]、神经网络方

法 [12], Chahine方法 [13]等相继用于MDLS. 这些
反演方法 (包括智能算法)通过算法各自的特点或
优势来克服颗粒粒度反演对第一类Fredholm积分
方程求解的病态性, 均未涉及ACF数据中粒度信
息与噪声的分布特征问题, 宽分布和双峰分布颗粒
的测量仍然存在诸多问题. 特别是双峰位置比小
于 2 : 1的情况或高噪声水平下的测量, 通常无法
得到双峰分布或所得结果严重偏离真实分布. 一
般认为, 测量数据中的噪声增加了粒度反演的病
态性. 2015年, Zhu等 [14]提出了利用噪声分布对
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ACF加权的反演思路, 削弱或消除了长延迟时段
的数据噪声, 得到了小粒度 (6 350 nm)范围内峰
值位置比达 1.7 : 1的双峰分布. 2017年, Xu等 [15]

分析了双峰颗粒ACF中的粒度信息分布 (particle
size information distribution, PSID), 并提出根据
PSID对ACF加权的正则化方法. 该方法采用测量
数据为底数、PSID为指数的权重设置方法, 通过增
大衰减延迟时段ACF 数据的权重, 提高了粒度信
息的利用率, 改善了双峰识别能力, 使得反演的双
峰位置比达到 1.2 : 1. 这一结果表明该方法具有
较高的双峰分辨能力, 其不足之处在于对测量数据
的信噪比有较高要求, 当噪声水平超过 0.3%时, 则
不能得到准确的反演结果, 这使其难以应用于粒度
变化的过程监测以及在线测量时对短数据量信号

的分析, 因为对DLS而言, 随着测量数据量的减少,
信噪比会急剧下降.

本文进一步分析了ACF中的粒度信息和数
据噪声的分布特征, 在此基础上提出利用PSID
对ACF针对性加权的约束正则化方法 (character-
weighted constrained regularization, CW-CR方
法). 通过使用与PSID一致的权重, 大大提高了
粒度信息利用率和噪声抑制能力, 在高于文献 [15]
1个数量级的噪声水平下获得了准确的宽分布和双
峰分布.

2 DLS理论

DLS中, 散射角 θ处的光强ACF为

G
(2)
θ (τ) = ⟨iθ(t) · iθ(t+ τ)⟩

= lim
T0→∞

∫ T0

0

iθ(t) · iθ(t+ τ)dt/T0, (1)

式中, iθ(t)和G
(2)
θ (τ)分别是散射角 θ处的散射光

光强信号和与之对应的光强ACF, T0和 τ分别是测

量时间和延迟时间. 在实测中, 光强ACF数据可通
过使用光子相关器获得

G
(2)
θ (τj) = lim

M→∞

M∑
k=1

iθ(τk) · iθ(τk+j)/M, (2)

式中, G(2)
θ (τj)是离散的光强ACF数据, iθ(τk)表示

τk时刻散射角 θ处的散射光光强信号, τj是离散的

延迟时间, M是光子相关器的通道数. 电场ACF
数据可通过光强ACF数据获得, 二者之间的关系
可表示为

G
(2)
θ (τj) = B(1 + β(θ)|g(1)θ (τj)|2), (3)

式中, B是光强ACF数据的测量基线, β(θ) (61)
是空间相干因子, g(1)θ (τj)是归一化的电场ACF数
据, 其中参数 j (1 6 j 6 M)表示光子相关器的第 j

通道.
MDLS中, 对于稀溶液的散射颗粒, 散射角 θr

处的电场ACF为

g
(1)
θr (τj)

= kθr

N∑
i=1

exp
(
− 16πkBTn

2
m sin2(θr/2)

3ηdiλ2
0

· τj
)

× CIθr(di)f(di), (4)

式中, λ0, kB, T , η, nm, d, θ分别是入射光在

真空中的波长、Boltzmann常数、样品溶液的
绝对温度、溶液的黏度系数、溶液的折射率、

颗粒粒度和散射角; CIθr(di)是粒径为 di的颗粒

在散射角 θr处的Mie散射光强与总光强的比值,
可通过Mie散射理论 [16,17]获得; f(di)是离散的

PSD, 共有N个离散点; 先验权重系数 kθr满足

kθr = 1/

N∑
i=1

CIθr(di)f(di). (4)式可简化为

g
(1)
θr = kθrAθrf , (5)

式中, g
(1)
θr 是由散射角 θr处的归一化电场ACF数

据组成的向量, 元素为 g
(1)
θr (τj), 维数为M × 1; f是

由离散的PSD组成的向量, 元素为 f(di), 维数为
N × 1; Aθr是与散射角 θr处的电场ACF数据对应
的核矩阵, 维数为M ×N , 元素为

Aθr(j, i)= exp
(
− 16πkBTn

2
m(λ0) sin2(θr/2)

3ηdiλ2
0

· τj
)

× CIθr(di). (6)

3 ACF中的噪声抑制与粒度信息
利用

3.1 ACF中的噪声分布

实测中, DLS的光强和电场ACF (图 1 (a)和
图 1 (b)所示)具有相同的指数衰减特征, 并在衰减
过程中受到数据噪声影响, 尤其在长延迟时段. 由
于在电场ACF的计算过程中光强ACF的开方过程
((3)式所示)放大了其中的数据噪声, 电场ACF中
的数据噪声对测量结果的影响明显大于光强ACF
中数据噪声的影响, 这一情况增加了反演过程的病
态性.
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图 1 DLS中的归一化光强自相关函数 (a), 归一化电场自相关函数 (b), 电场自相关函数中的数据噪声 (c)和粒度信息分布
(d)以及 IWCR方法所用权重系数分布 (IWD)和CWCR方法所用权重系数分布 (CWD) (e)
Fig. 1. Normalized ACF of intensity (a) and field (b) in DLS; the distribution of the data noise (c) and the particle
size information (d) in the field ACF, and the distribution of the weighted parameter in the IWCR method (IWD)
as well as the distribution of the weighted parameter in the CWCR method (CWD) (e).

采用Daubechies小波函数对实测电场ACF进
行频率分解后得到的噪声分布如图 1 (c)所示, 可见
长延迟时段的数据噪声远大于短延迟时段的数据

噪声. 在粒度反演过程中, 这一噪声直接干扰了反
演PSD对应的ACF与实测ACF之间的残差计算,
从而导致PSD反演失真.

3.2 ACF中的粒度信息分布

对于不同PSD, 粒度信息在ACF中的分布是
不同的. 对此, 文献 [15]使用平均粒度重构了等效
单峰数据, 采用重构数据与原始数据之差的绝对值
得到了粒度信息分布 (如图 1 (d)所示), 可见粒度信
息集中分布在ACF的衰减延迟时段, 而长延迟时
段ACF的粒度信息含量极少.

3.3 ACF的噪声抑制与粒度信息利用

在颗粒粒度反演中, 常规正则化方法在全部相
关通道中平均计算ACF的残差模值, 未考虑数据
噪声和粒度信息在ACF中的分布特征. 这一方面
使得长延迟时段的高水平噪声未能得到有效抑制,
另一方面对衰减延迟时段影响峰值分辨的关键粒

度信息没能充分利用. 因此, 通过常规正则化方法

很难获得准确的宽分布和双峰分布. 针对ACF中
的数据噪声问题, Zhu等 [14]提出了采用ACF作为
权重对残差进行加权的正则化方法, 通过使用逐渐
衰减的权重系数抑制了长延迟时段的数据噪声, 从
而在单角度测量中得到了峰值比达 1.7 : 1的双峰

PSD. 此后, Xu等 [15]采用测量数据为底数、粒度信

息分布为指数的权重设置方法, 通过使用较大权重
(或较小权重)处理所含粒度信息较多 (或较少)的
测量数据, 在有效抑制数据噪声的同时提高了粒度
信息的利用率, 从而在MDLS测量中得到了峰值比
达 1.2 : 1的双峰PSD. 但是, 上述方法的测量条件
均限于不高于10−3量级的噪声水平.

文献 [15]中, 以ACF为底数、PSID为指数的
权重系数分布 (IWD)如图 1 (e)所示, 在数据噪声
大的长延迟时段 (Section III), ACF与 IWD的数值
均接近零值, 因此无论采用ACF加权的WCR方法
还是采用 IWD加权的 IWCR方法, 均能有效抑制
Section III的数据噪声对粒度反演的影响. 在粒度
信息集中的衰减延迟时段 (Section II), IWD的数
值大于ACF的数值, 因此 IWCR方法对粒度信息
的利用优于WCR方法. 在粒度信息含量较少的初
始延迟时段 (Section I), 两种加权方法所用权重参
数均大于其他延迟时段, 这一与粒度信息分布不相

134201-3

http://wulixb.iphy.ac.cn
http://wulixb.iphy.ac.cn


物 理 学 报 Acta Phys. Sin. Vol. 67, No. 13 (2018) 134201

一致的加权策略, 削减了两种加权方法对Section
II粒度信息的利用效果.

本文提出的CW-CR方法, 通过采用与粒度信
息分布更趋一致的权重系数CWD (如图 1 (e)所
示), 可在抑制Section III数据噪声的同时, 避免
Section I权重系数对Section II粒度信息利用的影
响, 进而提高了对粒度信息的利用率和抗噪声的能
力. 基于该方法, 由权重系数结合的加权多角度电
场ACF数据为

g
(1)
WC

=


WC1g

(1)
θ1

WC2g
(1)
θ2

WCmg
(1)
θm

 =


kθ1WC1Aθ1

kθ2WC2Aθ2

kθmWCmAθm

f

= AWCf . (7)

式中, g(1)
WC
和AWC分别是加权的电场ACF数据和

相应的加权核矩阵, WCr(16 r 6 m)是与散射角 θr

处的测量数据相对应的加权矩阵, 满足WCr =

diag[wCr_j ], wCr_j = PSIDθr(τj)
Pr/2, 其中 diag

是主对角线矩阵, Pr是加权调节参数. PSIDθr

(τj) = |g(1)θr_T(τj) − g
(1)
θr_R(τj)|是散射角 θr处测量

数据的粒度信息分布, 其中 g
(1)
θr_T(τj)和 g

(1)
θr_R(τj)

分别是实测的ACF数据和采用平均粒度重构的
ACF数据, 平均粒度可通过累积量分析法 [18,19]获

得. CW-CR方法是通过调节参数Pr的值来提高

粒度信息利用率和噪声抑制能力, 参数Pr的选取

是改善反演性能的关键. Pr的取值越大, 长延迟时
段 (Section III)的权重系数越接近于 0, 噪声抑制
能力越强,但衰减延迟时段 (Section II)的权重系数
分布趋于偏离粒度信息分布, 粒度信息的利用率会
有所降低; 随着参数Pr取值的减小, 衰减延迟时段
(Section II)和长延迟时段 (Section III)的权重系数
会逐渐增大, 粒度信息的利用率逐渐提高, 但噪声
抑制能力会有所降低, 甚至失去噪声抑制能力. 本
文在反演颗粒粒度分布时, 将ACF残差范数最小
值对应的Pr值作为参数Pr的最终取值.

通常, (7)式的求解可表示为

Mα(f) = ∥AWCf − g
(1)
WC

∥2 + α∥Lf∥2

s.t. f > 0, (8)

式中, M , α, L, || · ||, ||Lf ||2分别是稳定泛函、正则
参数、正则矩阵、欧几里得范数、惩罚因子, (8)式的
极小解便是 (7)式的解, 即反演所得PSD. 其中, 正
则化参数α通过L曲线准则 [20,21]确定, 用来控制
解的准确性和稳定性, 同时选用单位矩阵作为正则
矩阵.

4 模拟数据的特征加权反演

采用对数正态分布 [22], 本文模拟了不同PSD
(单峰窄/宽分布、双峰分布)的MDLS数据, 且采
用CW-CR方法得到了不同噪声水平 (3 × 10−4,
3 × 10−3, 3 × 10−2)下的反演结果. 通过比较常规
反演方法 (Tik-CR)所得的结果, 研究了CW-CR方
法对不同PSD的反演性能和抗噪声能力. 其中, 对
数正态分布为

f(d) =
a

dσ1

√
2π

exp
{
−0.5

[
ln(d/d1)

σ1

]2}

+
b

dσ2

√
2π

exp
{
−0.5

[
ln(d/d2)

σ2

]2}
, (9)

式中, d1和d2是颗粒的标称直径, σ1和σ2是相应

的标准偏差, a 和 b是用来调节峰值高度的分布

参数, d和 f(d)是颗粒粒度及其分布. 相应的光强
ACF数据通过结合 (3)式和 (5)式获得, 含噪ACF
数据通过添加高斯噪声获得.

G
(2)
θr_noise(τj) = G

(2)
θr (τj) + δn(τj). (10)

式中, G
(2)
θr_noise(τj)和G

(2)
θr (τj)分别是含有噪声和

没有噪声的光强ACF数据, n(τj)是高斯噪声, δ是
噪声水平; 其中 r = 1, 2, · · · , m, j = 1, 2, · · · , M ,
m为选用散射角的个数, M为数字相关器的通道

个数.
MDLS的 模 拟 条 件 为 kB = 1.3807 ×

10−23 J/K, T = 298.15 K, η = 0.89 cP, nm =

1.3316, λ0 = 632.8 nm, θr = 30◦, 40◦, · · · , 140◦;
B = 1, β = 0.7; dmin = 0.01 nm, dmax =

800.01 nm, 其中 dmin和 dmax分别是最小和最大

的颗粒粒度, 而且离散粒度共150点.
表 1是PSD的分布参数及相应属性, 其中PP

是峰值位置、RPP 是峰值位置比、RPH是双峰高

度比, D是累积量分析法得到的平均粒度. 此外,
为表征PSD反演的准确性, 本文引入了三个性能
评价指标: 双峰高度比 (RPH)、峰值位置相对误差

(EPP ), 分布误差 (V ):

RPH = HIP1/HIP2,

EPP = |(PPtrue − PPmeas)/PPtrue|,

V =

{( K∑
1

[ftrue(d)− fmeas(d)]
2

)
/K

}1/2

, (11)
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表 1 PSD的分布参数和属性
Table 1. Parametes and properties of the simulated PSDs.

Sample PP/nm RPP RPH d1 σ1 d2 σ2 a b δ D

Unimodal

Narrow

3× 10−4 468

475 — — — — 475 0.050 — 1.00 3× 10−3 466

3× 10−2 442

Broad

3× 10−4 473

464 — — — — 464 0.143 — 1.00 3× 10−3 470

3× 10−2 443

Bimodal

3× 10−4 468

150/500 3.33 : 1 1.019 : 1 150 0.100 500 0.030 0.50 0.50 3× 10−3 462

3× 10−2 452

3× 10−4 395

350/500 1.43 : 1 0.632 : 1 350 0.080 500 0.035 0.50 0.50 3× 10−3 393

3× 10−2 385

式中, f(d), HIP , PP是PSD及其分布峰值和峰值
位置; true和meas分别表示真实值和反演测量值.

475 nm单峰窄分布、464 nm单峰宽分布、
150 nm/ 500 nm双峰分布、 350 nm/500 nm
双峰分布的模拟反演结果分别如图 2 —图 5所
示, 对应的性能评价参数如表 2 —表 5所示. 图
中 ‘True’, ‘Tik-CR’和 ‘CW-CR’分别表示 ‘真实’的
PSD, Tikhonov约束正则化和特征加权约束正则化
的反演结果. 图 (a1), (a2), (a3) (或 (b1), (b2), (b3),
(c1), (c2), (c3))分别表示 3 × 10−4 (或 3 × 10−3,
3 × 10−2)噪声水平下的单角度 (90◦)、三角度 (70◦,
90◦, 110◦)、六角度 (30◦, 50◦, · · · , 130◦) PSD反演
的结果. 表中 δ, ‘True’, ‘One’, ‘Three’和 ‘Six’分别
表示噪声水平、‘真实’的PSD以及上述单角度、三
角度和六角度PSD反演的结果.

对475 nm单峰窄分布而言, 无论Tik-CR方法
还是CW-CR方法, 所得结果的分布误差均随散射
角个数的增加而减小; 在反演条件相同时, CW-CR
方法所得结果的分布误差普遍小于Tik-CR方法.
六角度DLS测量中, CW-CR方法所得结果的分布
误差在3 × 10−4, 3 × 10−3, 3 × 10−2噪声水平下分

别为0.0014, 0.0021, 0.0031.
此外, Tik-CR方法的结果受噪声的影响较大,

尤其在高噪声水平下反演结果会严重偏离真实值.
其中, 单角度测量的峰值位置相对误差为0.101; 多
角度 (三角度和六角度)测量的峰值位置相对误差
低于 0.020, 同时出现虚假峰 (前者为 103 nm虚假

峰, 后者为 204 nm虚假峰). 与Tik-CR方法相比,
CW-CR方法的反演结果受噪声的影响较小, 即便
在高噪声水平下也能保证反演结果的准确性, 避免
了虚假峰出现, 此时的峰值位置相对误差为 0. 在
低噪声水平下, 两种反演方法均可得到低于0.03的
峰值位置相对误差, 但Tik-CR方法所得结果受噪
声的影响比CW-CR方法显著.

对于 464 nm单峰宽分布, 反演结果的分布
误差具有与 475 nm单峰窄分布相同的特点. 在
3 × 10−4噪声水平下, 采用CW-CR方法反演六个
角度的ACF数据可使测量结果具有更小的分布误
差 (0.008);而在3×10−3和3×10−2噪声水平下,三
角度PSD反演的结果具有更小的分布误差 (0.006
和0.005).

此外, Tik-CR和CW-CR方法均能使反演结
果的峰值位置相对误差低于 0.032, 但Tik-CR方法
所得结果受噪声的影响比CW-CR方法显著. 与
Tik-CR方法相比, 在单个散射角测量中, CW-CR
方法可以在高噪声水平下获得比较准确的峰值位

置, 使得峰值位置相对误差低至 0.002; 在三个散射
角测量中, CW-CR方法在不同噪声水平下均可获
得比较准确的峰值位置, 并使峰值位置相对误差低
于0.01, 而Tik-CR方法高于 0.02; 在六个散射角的
测量中, CW-CR方法在 3 × 10−4噪声水平下可获

得更小的峰值位置相对误差 (0.009), Tik-CR方法
为0.037,但3×10−3和3×10−2噪声水平下的反演

结果仍存在偏差.
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图 2 475 nm 单峰窄分布在 3× 10−4 (a), 3× 10−3 (b), 3× 10−2 (c)噪声水平下的单 (1)、三 (2)和六 (3)角度粒度反演结果
Fig. 2. The recovery of 475 nm unimodal narrow PSD by using single-(1), three-(2) and six-(3) angle analysis at 3× 10−4

(a), 3× 10−3 (b), 3× 10−2 (c) noise levels.

表 2 475 nm单峰窄分布颗粒粒度反演的性能参数
Table 2. The performance values about the recovery of 475 nm unimodal narrow PSD.

δ
PP/nm EPP RPH V

True 475 0 — 0

3× 10−4

One
Tik-CR 470 0.011 — 0.0105
CW-CR 470 0.011 — 0.0093

Three
Tik-CR 486 0.023 — 0.0079
CW-CR 475 0 — 0.0037

Six
Tik-CR 475 0 — 0.0033
CW-CR 475 0 — 0.0014

3× 10−3

One
Tik-CR 465 0.021 — 0.0100
CW-CR 465 0.021 — 0.0067

Three
Tik-CR 486 0.023 — 0.0074
CW-CR 475 0 — 0.0035

Six
Tik-CR 475 0 — 0.0035
CW-CR 475 0 — 0.0021

3× 10−2

One
Tik-CR 427 0.101 — 0.0191
CW-CR 427 0.101 — 0.0248

Three
Tik-CR 103/480 —/0.011 0.156 : 1 0.0074
CW-CR 475 0 — 0.0042

Six
Tik-CR 204/465 —/0.021 0.045 : 1 0.0046
CW-CR 475 0 — 0.0031
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图 3 464 nm 单峰宽分布在 3× 10−4 (a), 3× 10−3 (b), 3× 10−2 (c)噪声水平下的单 (1)、三 (2)和六 (3)角度粒度反演结果
Fig. 3. The recovery of 464 nm unimodal broad PSD by using single-(1), three-(2) and six-(c) angle analysis at 3 × 10−4

(a), 3× 10−3 (b), 3× 10−2 (c) noise levels.

表 3 464 nm 单峰宽分布颗粒粒度反演的性能参数
Table 3. The performance values about the recovery of 464 nm unimodal broad PSD.

δ
PP/nm EPP RPH V

True 464 0 — 0

3× 10−4

One
Tik-CR 464 0 — 0.0044
CW-CR 459 0.011 — 0.0022

Three
Tik-CR 449 0.032 — 0.0018
CW-CR 460 0.009 — 0.0013

Six
Tik-CR 481 0.037 — 0.0014
CW-CR 460 0.009 — 0.0008

3× 10−3

One
Tik-CR 465 0.002 — 0.0038
CW-CR 460 0.009 — 0.0015

Three
Tik-CR 449 0.032 — 0.0015
CW-CR 465 0.002 — 0.0006

Six
Tik-CR 465 0.002 — 0.0008
CW-CR 470 0.013 — 0.0007

3× 10−2

One
Tik-CR 476 0.026 — 0.0035
CW-CR 465 0.002 — 0.0021

Three
Tik-CR 454 0.022 — 0.0013
CW-CR 460 0.009 — 0.0005

Six
Tik-CR 460 0.009 — 0.0008
CW-CR 470 0.013 — 0.0005
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图 4 150 nm/500 nm 双峰分布在 3× 10−4 (a), 3× 10−3 (b), 3× 10−2 (c)噪声水平下的单 (1)、三 (2)和六 (3)角度粒度反演结果
Fig. 4. The recovery of 150 nm/500 nm bimodal PSD by using single-(1), three-(2) and six-(3) angle analysis at 3× 10−4 (a),
3× 10−3 (b), 3× 10−2 (c) noise levels.

表 4 150 nm/500 nm 双峰分布颗粒粒度反演的性能参数
Table 4. The performance values about the recovery of 150 nm/500 nm bimodal PSD.

δ
PP/nm EPP RPH V

True 150/500 0/0 1.019 : 1 0

3× 10−4

One
Tik-CR 114/428 0.240/0.144 1.384 : 1 0.0173
CW-CR 114/432 0.240/0.136 1.299 : 1 0.0167

Three
Tik-CR 151/502 0.007/0.004 0.522 : 1 0.0195
CW-CR 151/502 0.007/0.004 0.106 : 1 0.0263

Six
Tik-CR 156/502 0.004/0.004 0.949 : 1 0.0061
CW-CR 151/502 0.007/0.004 1.074 : 1 0.0060

3× 10−3

One
Tik-CR 92/369 0.387/0.262 0.841 : 1 0.0227
CW-CR 108/438 0.280/0.124 1.311 : 1 0.0157

Three
Tik-CR 146/502 0.027/0.004 0.325 : 1 0.0198
CW-CR 146/497 0.027/0.006 0.624 : 1 0.0062

Six
Tik-CR 162/502 0.080/0.004 0.756 : 1 0.0078
CW-CR 151/502 0.007/0.004 0.608 : 1 0.0049

3× 10−2

One
Tik-CR 77/353 0.487/0.294 0.816 : 1 0.0242
CW-CR 77/353 0.487/0.294 1.007 : 1 0.0247

Three
Tik-CR 140/502 0.067/0.004 0.362 : 1 0.0244
CW-CR 151/502 0.007/0.004 0.415 : 1 0.0087

Six
Tik-CR 124/502 0.173/0.004 0.508 : 1 0.0087
CW-CR 146/502 0.027/0004 0.694 : 1 0.0059
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图 5 350 nm/500 nm 双峰分布在 3× 10−4 (a), 3× 10−3 (b), 3× 10−2 (c)噪声水平下的单 (1)、三 (2)和六 (3)角度粒度反演结果
Fig. 5. The recovery of 350 nm/500 nm bimodal PSD by using single-(1), three-(2) and six-(3) angle analysis at 3× 10−4

(a), 3× 10−3 (b), 3× 10−2 (c) noise levels.

表 5 350 nm/500 nm 双峰分布颗粒粒度反演的性能参数
Table 5. The performance values about the recovery of 350 nm/500 nm bimodal PSD.

δ
PP/nm EPP RPH V

True 350/500 0/0 0.632 : 1 0

3× 10−4

One
Tik-CR 406 — — : 1 0.0107
CW-CR 369/614 0.054/0.228 3.140 : 1 0.0133

Three
Tik-CR 327/375/513 —/—/0.026 0.485/0.516 : 1 0.0130
CW-CR 348/512 0.006/0.024 0.584 : 1 0.0505

Six
Tik-CR 343/508 0.020/0.016 0.707 : 1 0.0037
CW-CR 348/502 0.006/0.004 0.594 : 1 0.0034

3× 10−3

One
Tik-CR 396 — — : 1 0.0193
CW-CR 369/640 0.054/0.280 1.658 : 1 0.0127

Three
Tik-CR 332/497 0.051/0.010 0.444 : 1 0.0133
CW-CR 343/502 0.020/0.007 0.567 : 1 0.0032

Six
Tik-CR 343/497 0.020/0.010 0.591 : 1 0.0048
CW-CR 347/502 0.009/0.007 0.638 : 1 0.0031

3× 10−2

One
Tik-CR 374 — — : 1 0.0167
CW-CR 364/625 0.040/0.250 2.834 : 1 0.0132

Three
Tik-CR 310/497 0.114/0.006 0.433 : 1 0.0177
CW-CR 300/502 0.167/0.004 0.547 : 1 0.0106

Six
Tik-CR 332/502 0.051/0.004 0.739 : 1 0.0052
CW-CR 337/502 0.037/0.004 0.718 : 1 0.0047
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在150 nm/500 nm双峰分布的粒度反演中, 两
种方法在单角度测量下的峰值位置均严重偏离真

实值, 分布误差偏大, 但相对而言CW-CR方法所
得结果的双峰高度比更加接近真实值; 多角度测量
结果的峰值位置相对误差远小于单角度测量的数

值, 尤其CW-CR方法可以得到更加准确的峰值位
置、双峰高度比或更小的分布误差. 尤其在六角度
测量中, 采用CW-CR方法可以获得更为准确的反
演结果: 其中3 × 10−4噪声水平下的峰值位置相对

误差为 0.007:0.004, 双峰高度比为 1.074 : 1, 分布
误差为 0.0060; 3 × 10−3噪声水平下的峰值位置相

对误差为 0.007 : 0.004, 双峰高度比为 0.608 : 1, 分
布误差为 0.0049; 3 × 10−2噪声水平下的峰值位置

相对误差为 0.027 : 0.004, 双峰高度比为 0.694 : 1,
分布误差为0.0059.

对于 350 nm/500 nm双峰分布, 通过反演单
角度ACF数据, Tik-CR方法仅获得单峰分布, 而
CW-CR方法获得了双峰分布. 相对而言, CW-CR
方法具有比Tik-CR方法更小的分布误差, 但随噪
声水平增加其数值有所增大. 在多角度测量中, 两
种反演方法均可获得相对准确的反演结果, 并且
CW-CR方法受噪声的影响小. 相同反演条件下,
CW-CR方法可以获得比Tik-CR方法更准确的反

演结果, 具有更加准确的峰值位置、双峰高度比, 或
更小的分布误差, 尤其在六角度测量中CW-CR方
法可获得更加准确的反演结果. 其中, 3×10−4噪声

水平下的峰值位置相对误差为 0.006 : 0.004, 双峰
高度比为0.594 : 1, 分布误差为0.0034; 3 × 10−3噪

声水平下的峰值位置相对误差为 0.009 : 0.007, 双
峰高度比为0.638 : 1, 分布误差为0.0031; 3 × 10−2

噪声水平下的峰值位置相对误差为 0.037 : 0.004,
双峰高度比为0.718 : 1, 分布误差为0.0047.

对比图 2和图 3 , 在单峰分布中, 宽分布反演
结果的分布误差小于窄分布, CW-CR方法所得结
果的分布误差小于Tik-CR方法. 在高噪声水平下,
Tik-CR方法所得窄分布结果出现了明显偏差, 而
CW-CR方法可避免这一偏差出现; 而宽分布反演
结果未出现这一偏差. 这样的结果可从数据噪声、
粒度信息以及颗粒粒度反演的相互关系中得到解

释. 475 nm单峰窄分布和 464 nm单峰宽峰分布的
粒度信息分布如图 6 (a)所示, 可见 475 nm单峰窄
分布的粒度信息呈单峰值分布, 容易受到高水平噪
声的影响, 其结果易出现偏差; 与475 nm单峰窄分
布相比, 464 nm单峰宽峰分布的粒度信息呈双峰
值分布, 在相同条件下可提供更多的粒度信息, 进
而改善反演结果的准确性.
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图 6 475 nm单峰窄分布与 464 nm单峰宽分布 (a)以及 150 nm/500 nm双峰分布与 350 nm/500 nm双峰分布 (b)颗粒
的粒度信息在对应ACF中的分布
Fig. 6. The distribution of the particle size information in the ACFs from 475 nm unimodal narrow PSD and 464 nm
unimodal broad PSD (a), as well as 150 nm/500 nm and 350 nm/500 nm bimodal PSD (b).

双峰分布中, 与近双峰分布相比, 远双峰分布
反演结果的峰值位置相对误差更小, 双峰高度比更
准确. 在单角度测量中, 近双峰颗粒只能获得单峰
分布, 即便CW-CR方法可以获得双峰分布, 其与
真实分布之间仍存在严重偏差; 而远双峰分布仍可
获得相对准确的双峰分布. 这一结果同样可从数据

噪声、粒度信息以及颗粒粒度反演的相互关系中得

到解释. 350 nm/500 nm和150 nm/500 nm双峰分
布的粒度信息分布如图 6 (b)所示, 可见双峰分布
的粒度信息呈双峰值分布, 其中远双峰分布的粒度
信息远远大于近双峰分布的粒度信息, 受噪声的影
响较小. 相同条件下, 远双峰分布可以提供更多的
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粒度信息用以改善结果的准确性.
此外, CW-CR方法通过使用较大 (或较小)的

权重系数处理粒度信息多 (或少)的自相关数据, 可
提高粒度信息的利用率, 结合多角度动态光散射技
术后可进一步改善反演结果的准确性.

5 实验验证

本文对标准聚苯乙烯乳胶颗粒 (Duke Scien-
tific, California)的单峰体系 (300 nm±3 nm)和双
峰体系 (300 nm ± 3 nm/502 nm ± 4 nm)进行了

MDLS测量, 其中双峰颗粒体系的双峰高度比
(即颗粒数比)为 5 : 1, 测量装置由一个波长为
632.8 nm的垂直偏振He-Ne激光器、一个步进电机
控制的测角仪 (Brookhaven Instruments, Inc. BI-
200SM) 和一个 64通道的数字相关器 (Brookhaven
Instruments Inc. BI-2030 AT)组成, 散射角分别

为 30◦, 40◦, · · · , 120◦. 此外, 经 1 mM NaCl溶液
稀释后的标准聚苯乙烯乳胶悬浊液需放在 25 mm
直径的高质量立体石英样品池中待测并保持恒温

298.15 K; 为获得高度连续的光强ACF数据, 使用
单模光纤探针探测接收散射光信号. 为确保测量准
确, 检测前还须对测角仪进行角对齐检查. 不同噪
声水平下的光强ACF数据可根据 (10)式通过对归
一化的光强ACF数据添加不同噪声水平的高斯噪
声获得.

针对以上所述单峰和双峰颗粒体系, 本文进
行了单角度 (90◦)、三角度 (70◦, 90◦, 110◦)和六角
度 (30◦, 50◦, · · · , 110◦和 120◦) PSD反演, 所得结
果分别如图 7和图 8所示, 对应性能参数分别列于
表 6和表 7 . 图中, ‘Tik-CR’和 ‘CW-CR’分别表示
Tikhonov约束正则化和特征加权约束正则化的反
演结果,其中图 (a1), (a2), (a3) (或 (b1), (b2), (b3),
(c1), (c2), (c3)) 分别表示 3 × 10−4 (或 3 × 10−3,
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图 7 300 nm 标准聚苯乙烯乳胶颗粒在 3× 10−4 (a), 3× 10−3 (b), 3× 10−2 (c)噪声水平下的单 (1)、三 (2) 和六 (3)角度粒度反演
结果

Fig. 7. The recovery result from the 300 nm unimodal standard polystyrene latex particle by using single-(1), three-(2) and
six-(3) angle analysis at 3× 10−4 (a), 3× 10−3 (b), 3× 10−2 (c) noise levels.
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表 6 300 nm标准聚苯乙烯乳胶颗粒的粒度反演性能参数
Table 6. The performance values about the recovery of
the 300 nm unimodal polystyrene latex particle.

δ
PP/nm EPP RPH

True 300 0 —

3×10−4

One
Tik-CR 300 0 —
CW-CR 300 0 —

Three
Tik-CR 300 0 —
CW-CR 300 0 —

Six
Tik-CR 300 0 —
CW-CR 300 0 —

3×10−3

One
Tik-CR 290 0.033 —
CW-CR 300 0 —

Three
Tik-CR 300 0 —
CW-CR 300 0 —

Six
Tik-CR 300 0 —
CW-CR 300 0 —

3×10−2

One
Tik-CR 280 0.067 —
CW-CR 290 0.033 —

Three
Tik-CR 280 0.067 —
CW-CR 280 0.067 —

Six
Tik-CR 260 0.133 —
CW-CR 270 0.100 —

3 × 10−2)噪声水平 (δ)下的单角度 (one)、三角
度 (three)和六角度 (six) DLS测量的结果. 表中
‘True’表示 ‘真实’的颗粒粒度分布. 此外, 反演所
用角度权重通过迭代递归方法 [7]求取; 因待测颗粒
体系的具体分布未知, 实测中采用峰值位置 (PP )、
峰值位置相对误差 (EPP )、双峰高度比 (RPH) 评价
反演结果.

在 300 nm单峰分布颗粒体系的粒度反演中,
Tik-CR和CW-CR方法在低噪声水平下均可获得
准确的峰值位置. 对Tik-CR方法而言, 除3× 10−4

噪声水平下的峰值位置相对误差为 0.033外, 其他
情况的反演结果均为 0. 在高噪声水平下, CW-CR
方法可获得比Tik-CR方法更加准确的峰值位置,
特别在单角度测量中, CW-CR方法可使反演结果
的峰值位置相对误差低至0.033, 但Tik-CR方法为
0.067.

对于峰值位置比 1.67 : 1的300 nm/502 nm双
峰分布颗粒体系, 采用 CW-CR 方法处理相同的动
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图 8 300 nm/502 nm 标准聚苯乙烯乳胶颗粒在 3× 10−4 (a), 3× 10−3 (b), 3× 10−2 (c)噪声水平下的单 (1)、三 (2)和六 (3)角度反
演结果

Fig. 8. The recovery result from the 300 nm/502 nm bimodal standard polystyrene latex particle by using single-(1), three-(2)
and six-(3) angle analysis at 3× 10−4 (a), 3× 10−3 (b), 3× 10−2 (c) noise levels.
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表 7 300 nm/502 nm标准聚苯乙烯乳胶颗粒的粒度反演性能参数
Table 7. The performance values about the recovery of the 300 nm/500 nm bimodal polystyrene latex particle.

δ
PP/nm EPP RPH

True 300/502 0/0 5.000 : 1

3× 10−4

One
Tik-CR 410/690 0.367/0.375 5.237 : 1

CW-CR 370/640 0.100/0.275 2.031 : 1

Three
Tik-CR 250/460 0.167/0.084 1.248 : 1

CW-CR 300/520 0/0.036 1.859 : 1

Six
Tik-CR 280/500 0.067/0.004 3.145 : 1

CW-CR 300/520 0/0.036 5.396 : 1

3× 10−3

One
Tik-CR 410/680 0.367/0.355 6.617 : 1

CW-CR 360/590 0.133/0.175 7.821 : 1

Three
Tik-CR 300/520 0/0.036 1.831 : 1

CW-CR 300/520 0/0.036 2.200 : 1

Six
Tik-CR 290/520 0.033/0.036 4.503 : 1

CW-CR 300/500 0/0.004 3.662 : 1

3× 10−2

One
Tik-CR 410/720 0.367/0.434 3.840 : 1

CW-CR 370/630 0.100/0.255 2.607 : 1

Three
Tik-CR 280/520 0.067/0.036 1.746 : 1

CW-CR 300/520 0/0.036 1.885 : 1

Six
Tik-CR 280/500 0.067/0.004 2.400 : 1

CW-CR 300/520 0/0.036 6.894 : 1

态光散射数据可获得比Tik-CR方法更为准确的
峰值位置; 采用同一方法, 反演结果的峰值位置
相对误差随所用散射角个数的增加而减小. 特别
在多角度颗粒测量中, CW-CR方法所得结果不但
具有更加准确的峰值位置, 还具有更加准确的双
峰高度比, 其中六角度颗粒粒度反演的结果更准
确: 3 × 10−4噪声水平下的峰值位置相对误差为

0 : 0.036, 双峰高度比为 5.396 : 1; 3 × 10−3噪声水

平下的峰值位置相对误差低至0 : 0.004, 而Tik-CR
方法为 0.033 : 0.036; 3 × 10−2噪声水平下的峰值

位置相对误差为0 : 0.036, 双峰高度比为6.894 : 1.

6 结 论

与单角度相比, MDLS通过反演含有更多粒度
信息的ACF数据, 改善了粒度反演的结果. 同时,
改善的效果受到了ACF中的数据噪声和反演方法
信息利用率的影响. 在提供更多粒度信息的基础
上, 能否有效抑制数据噪声、充分利用粒度信息成
为提高PSD (尤其宽分布和双峰分布)反演准确性
的关键. DLS测量中, ACF中的数据噪声和颗粒粒
度信息均具有非均匀分布的特点, 前者主要分布在
ACF的长延迟时段,而后者则主要分布在衰减延迟

时段. 采用平均处理方式的常规反演方法, 未能有
针对性地抑制在长延迟时段的数据噪声和充分利

用影响峰值分辨的关键时段的粒度信息.
针对粒度反演过程中的粒度信息利用与数据

噪声抑制问题, 本文提出了利用粒度信息分布为
权重对ACF加权, 以提高信息利用与噪声抑制针
对性的CW-CR方法. 模拟与实测ACF数据在不
同噪声水平下的PSD反演结果表明: 与常规约束
正则化方法相比, CW-CR方法可在抑制长延迟时
段数据噪声的同时, 充分利用衰减延迟时段的粒
度信息, 进而实现了在高于文献 [15] 1个数量级的
噪声水平下对宽分布和双峰分布的准确反演. 对
单峰和双峰分布颗粒的粒度信息分布以及反演结

果的进一步分析表明: 对单峰分布颗粒而言, ACF
中的数据噪声是影响PSD反演的主要因素, 在反
演过程中直接干扰了反演所得PSD的ACF与实
测ACF之间的残差计算, 导致PSD反演结果失真.
相对而言, 双峰分布颗粒 (特别是近双峰颗粒)粒
度反演准确性还显著受制于反演方法对ACF中
粒度信息的利用率. 当颗粒粒度信息不能有针对
性地提取和利用时, 即便在噪声很小的情况下也
难以获得准确的反演结果, 尤其对于近双峰分布.
因此, 在提高自相关函数中粒度信息 “含量”的基
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础上, 如何提高反演方法的信息提取与噪声抑制
能力,是进一步提高动态光散射测量准确性的关键.

本文采用的单峰分布 (300 nm)和双峰分布 (300 nm/
502 nm)聚苯乙烯乳胶颗粒实验数据由澳洲 Group Scien-
tific Pty Ltd的Thomas教授提供, 感谢其对本文工作提供
有意义的建议.
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Abstract
In particle sizing with dynamic light scattering (DLS) technique, the determination of particle size distribution

(PSD), via inversing the autocorrelation function (ACF) of scattering light, is usually limited by the inherently low
particle size information in ACF data and, the lack of targeted inversion on the noise restriction and the particle size
information utilization. For the ACF data in DLS measurement, most of particle size information is centrally contained
in the decay section and the larger noise is contained in the larger delay section. However, no consideration of the particle
size information distribution in the ACF data for the routine inversion method increases the difficulty of the accurate
PSD inversion, especially the broad and bimodal PSDs. Until now, it is still a difficult problem to obtain an accurate
recovery of the broad and bimodal PSDs, specifically the bimodal PSD with a peak position ratio less than 2 : 1 and
containing large particles (> 350 nm). In this paper, a character-weighted constrained regularization (CW-CR) method
is proposed, in which, the particle size information distribution in the ACF as the base and the adjustment parameter
as the exponent are used to weight the ACF. By using the weighting coefficients corresponding to the particle size
information distribution along the delay time in ACF, the CW-CR method can enhance the utilization of the particle
size information in ACF data, and effectively weaken the effect of noise at large delay time. With this method, the
closely spaced bimodal PSD (with nominal diameters of 350 nm : 500 nm in simulation, 300 nm : 502 nm in experiment)
is recovered successfully at a high noise level of 0.01. It shows that the CW-CR method, combined with the multiangle
DLS (MDLS) measurement, can effectively make the best use of the particle size information hiding in the noisy ACF
data, and improve the resolution of bimodal PSD as well as the capability of noise suppression. So it can make the
advantages of MDLS more highlighted than the routine method in the recovery of the broad and bimodal PSDs.

Keywords: dynamic light scattering, particle size distribution, inversion problem, constrained regular-
ization
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