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多狋犪狌光子相关器中自相关函数的归一化方法
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摘要　提出了采用每个线性相关通道组共享一个监视通道的简化对称归一化方法，并对标准归一化、对称归一化

和简化对称归一化的估计偏差进行了理论分析。理论分析表明，对称归一化和简化对称归一化有相近的估计偏

差，标准归一化方法的估计偏差较大。采用三种归一化方法，对９０ｎｍ，１０００ｎｍ及９０ｎｍ与１０００ｎｍ混合的标准聚

苯乙烯乳胶颗粒进行了实验。实验结果表明，标准归一化自相关函数平均估计偏差和最大估计偏差分别是对称归

一化和简化对称归一化的２．５～３．５倍和４．５～８．５倍；与对称归一化方法相比，简化对称归一化方法只需增加少量

的附加通道资源，即可有效解决在多ｔａｕ相关结构中存在的大延迟时间的归一化光强自相关函数偏差增大问题。
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１　引　言

　 　 光 子 相 关 光 谱 （Ｐｈｏｔｏｎ Ｃｏｒｒｅｌａｔｉｏｎ

Ｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ，ＰＣＳ）技术是测量亚微米及纳米颗粒

粒径及其分布的有效方法［１，２］，光子相关器是其中

的核心装置。早期的光子相关器采用线性通道结

构，将通道在信号的动态范围内平均分配，因此在信

号变化缓慢部分，通道数量相对过多，浪费硬件通道

资源，而在信号快速变化部分，则由于通道数量相对

不足，造成信号的分辨率过低。随着ＰＣＳ技术应用

领域的拓宽，对相关器的动态范围的要求也在不断

增大，提出了用于解决大动态范围与时间分辨率矛

盾的多ｔａｕ相关技术
［３］。

在光子相关光谱测量技术中，需反演第一类

Ｆｒｅｈｏｌｍ积分方程，但由于该方程的病态解问题，测

量过程中的微小实验误差都会导致测量结果的严重

失真［４］。在线性光子相关器结构中，相关函数的归

一化采用的是标准归一化方法，可有效去除基线误

差，但对归一化自相关函数的估计存在线性偏差。
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在多ｔａｕ相关结构中，采样时间不再是常量，随着信

号延迟时间的增加，动态范围增大了几个数量级，标

准归一化自相关函数估计偏差随着通道延时增加而

增大，使得偏差问题变得突出。Ｋ．Ｓｃｈ̈ａｚｔｅｌ等
［５，６］

提出的对称归一化方法可有效去除大延时通道的线

性偏差问题，但该方法需为每个相关通道附加硬件

监视通道，当所测相关函数的衰减线宽较大时增加

大延时通道数目。由于光子相关器是对光子脉冲信

号进行实时处理的高速硬件电路，附加监视通道会

占用更多的硬件资源，增加电路的复杂程度，从而加

大了相关器制造成本。ＺｂｉｇｎｉｅｗＫｏｊｒｏ
［７］提出了补

偿归一化方法，可去除全部通道的归一化自相关函

数估计的线性偏差，由于小延时通道的线性偏差问

题并不严重，因此该方法更具理论意义。与对称归

一化方法一样，补偿归一化方法也需为每个相关通

道附加硬件监视通道，从而占用过多的硬件通道资

源，增加了光子相关器的制造成本。随着相关技术

的广泛应用［８～１１］，为减小相关器的成本，各种新型

相关器不断提出［１２～１６］。本文通过对归一化自相关

函数偏差的理论分析，提出了可有效节省光子相关

器硬件通道资源的简化对称归一化方法。

２　ＰＣＳ颗粒测量原理

光子相关光谱法颗粒测量技术通过研究颗粒散

射光波动的时间相关性来获取颗粒粒径及其分布信

息。颗粒散射光强自相关函数定义为

犌
（２）（τ）＝〈犐（狋）犐（狋＋τ）〉＝

ｌｉｍ
犜→∞

１

犜∫
犜

０

犐（狋）犐（狋＋τ）ｄ狋， （１）

式中犐（狋），犐（狋＋τ）分别为狋及（狋＋τ）时刻的散射光

强。

归一化光强自相关函数为

犵
（２）（τ）＝

犌
（２）（τ）
〈犐（狋）〉２

。 （２）

　　对于满足高斯分布的光场，归一化散射光强自

相关函数和归一化散射电场自相关函数之间满足

Ｓｉｅｇｅｒｔ关系式犵
（２）（τ）＝１＋β犵

（１）（τ）
２，其中β为

散射光场的相干度，犵
（１）（τ）为归一化散射电场自相

关函数。

对于单分散、无限稀释的悬浮液，有

犵
（１）（τ）＝ｅｘｐ（－Γτ）， （３）

式中Γ为瑞利线宽。多分散颗粒系的散射光电场强

度则为单指数加权之和或分布积分

犵
（１）（τ）＝∫

∞

０
犌（Γ）ｅｘｐ（－Γτ）ｄΓ， （４）

式中瑞利线宽Γ＝狇
２犇Ｔ，狇＝

４π犿

λ０
ｓｉｎ

θ（ ）２ 为散射波

矢，λ０ 为入射光在真空中的波长，犇Ｔ 为平移扩散系

数。对于溶液粘滞系数η，粒径为犱的球形颗粒，由

ＳｔｏｋｓＥｉｎｓｔｅｉｎ公式，犇Ｔ＝犓Ｂ犜／３πη犱，犓Ｂ为玻尔兹

曼常量，犜为绝对温度。通过散射光强自相关函数，

即可求得颗粒粒径及其分布。

３　标准归一化方法及偏差分析

早期的ＰＣＳ颗粒测量系统中，光强自相关函数

的归一化采用标准归一化方法，光强自相关函数的

标准归一化估计

犵^
ｓｔａ
犽 ＝

１

犕∑
犕

犼＝１

狀犼狀犼－犽

１

犕∑
犕

犼＝１

狀（ ）犼
２
， （５）

式中狀犼为第犼个采样周期内的光子脉冲采样值，犕

为总的采样次数。

记相关器第犼通道采样值狀犼 ＝μ（１＋δ犼），其中

μ＝ 〈狀〉为平均光子计数值。令〈δ
２
犼〉＝σ

２，ρ犽 ＝

〈δ０δ犽〉／σ
２，（２）式可改写为

犵^
ｓｔａ
犽 ＝１＋

１

犕∑
０

犼＝１－犽

δ犼－
１

犕 ∑
犕

犼＝犕－犽＋１

δ犼＋

１

犕∑
犕

犼＝１

δ犼δ犼－犽－
１

犕２∑
犕

犼＝１
∑
犕－犽

犾＝１－犽

δ犼δ犾－

１

犕２∑
犕

犼＝１
∑
０

犾＝１－犽

δ犼δ犾＋
１

犕２∑
犕

犼＝１
∑
犕

犾＝犕－犽＋１

δ犼δ犾＋ο（δ
３），

（６）

光强自相关函数标准归一化估计期望值为

〈^犵
ｓｔａ
犽 〉＝１＋σ

２

ρ犽＋
σ
２

犕２∑
犕

犼＝１
∑
０

犾＝１－犽

（ρ犼－犾－ρ犼－犾＋犕）－

σ
２

犕２∑
犕－１

狆＝１－犕

（犕－狘狆狘）ρ狆＋犽， （７）

标准偏差

犈ｓｔａ＝〈^犵
ｓｔａ
犽 〉－犵犽 ＝

－
σ
２

犕２∑
犕－１

狆＝１－犕

（犕－狘狆狘）ρ狆＋犽＋
σ
２

犕２∑
犕＋１－犽

狆＝１

犽狆ρ狆－

σ
２

犕２∑
犕＋１－犽

狆＝１

犽狆ρ狆＋犕， （８）

式中犽狆 ＝
犕－犽－狆， 狆∈ ［犽，犕－犽＋１］

狆， 狆∈ ［１，犽－１｛ ］
，

（８）式中第一项为曲线ρ狆＋犽 的三角加权，如图１所

示。第二、三项对应的曲线及其权重如图２所示。

由于ρ狆 迅速衰减，在分段加权曲线下可忽略不

５４４
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图１ρ狆＋犽 及其权重曲线

Ｆｉｇ．１ρ狆＋犽ａｎｄｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇｗｅｉｇｈｔｉｎｇｃｕｒｖｅ

图２ρ狆，ρ狆＋犕 及其权重曲线

Ｆｉｇ．２ρ狆，ρ狆＋犕ａｎｄｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇｗｅｉｇｈｔｉｎｇｃｕｒｖｅｓ

计。如图２所示（８）式中第三项近似为零，因此

犈ｓｔａ≈－
σ
２

犕２∑
犕－１

狆＝１－犕

（犕－狘狆狘）ρ狆＋犽， （９）

当采样次数犕 足够大时，由于系数σ
２／犕２ 的削弱作

用，归一化光强自相关函数估计偏差很小，可忽略不

计。但对于多ｔａｕ相关器，采样时间不再是常量，而

是随通道延迟时间的增加而变长，因此一定测量时

间下大延迟时间相关通道的采样数量减小，系数

σ
２／犕２ 增大，归一化相关函数估计偏差显著变大。对

于单次实验，噪声主要通过（６）式中一次项掺杂在

归一化相关函数曲线中，这种噪声影响随采样次数

犕 的减小而愈加明显。

４　对称归一化及简化实现方法

光强自相关函数的对称归一化估计为［５，６］

犵^
ｓｙｍ
犽 ＝

１

犕∑
犕

犼＝１

狀犼狀犼－犽

１

犕２∑
犕

犼＝１

狀犼∑
犕－犽

犼＝１－犽

狀犼

， （１０）

按（２）式的变换方式，（１０）式可改写为

犵^
ｓｙｍ
犽 ＝１＋

１

犕∑
犕

犼＝１

δ犼δ犼－犽－
１

犕２∑
犕

犼，犾＝１

δ犼δ犾＋ο（δ
３），

（１１）

统计偏差

犈ｓｙｍ ＝－
σ
２

犕２∑
犕

犼，犾＝１
ρ犼－犾 ＝－

σ
２

犕２∑
犕－１

狆＝１－犕

（犕－狘狆狘）ρ狆，

（１２）

与（９）式相比，（１２）式中不再包含一次项，因此单次

实验中噪声对归一化光强自相关函数估计影响明显

减小。

虽然对称归一化方法可得到更小的归一化光强

自相关函数偏差，但硬件上要求为每个相关通道附

加监视通道。对于大衰减线宽的相关函数曲线，附

加监视通道会占用相当可观的硬件资源。为尽可能

减少附加通道的数量，提出在相关器大延时通道部

分，每个线性相关通道组共享一个附加监视通道的

“简化对称归一化”方法，定义相应的归一化光强自

相关函数为

犵^
ｒｅｄ
犽 ＝

１

犕∑
犕

犼＝１

狀犼狀犼－犽

１

犕２∑
犕

犼＝１

狀犼 ∑
犕－（犽＋Δ犽）

犼＝１－（犽＋Δ犽）

狀犼

， （１３）

式中Δ犽＝－犽ｍｏｄ狉，狉为每个线性相关通道模块内

的通道个数。采用（１３）式，只需为第犽通道所属线性

相关模块内第一通道（第犽＋Δ犽通道）附加监视通

道，组内其他通道的归一化光强自相关函数估计均

采用该附加通道所得延迟信号累加值。（１３）式可改

写为

犵^
ｒｅｄ
犽 ＝

１

犕∑
犕

犼＝１

狀犼狀犼－犽

１

犕２∑
犕

犼＝１

狀犼 ∑
犕－犽－Δ犽

犼＝１－犽－Δ犽

狀犼

＝

１－
１

犕 ∑
０

犼＝Δ犽＋１

δ犼－犽＋
１

犕 ∑
犕

犼＝犕＋Δ犽＋１

δ犼－犽＋

１

犕∑
犕

犼＝１

δ犼δ犼－犽－
１

犕２∑
犕

犼，犾＝１

δ犼δ犾－犽－

１

犕２∑
犕

犼，犾＝１

δ犼－犽δ犾－（犽－Δ犽）＋

１

犕２∑
犕

犼，犾＝１

δ犼－（犽－Δ犽）δ犾－（犽－Δ犽）＋ο（δ
３）， （１４）

忽略高次项，与（１１）式相比，（１４）式多了两个一次项

和两个二次项。相应的标准偏差

犈ｒｅｄ＝〈^犵
ｒｅｄ
犽 〉－犵犽 ≈

－
σ
２

犕２∑
犕－１

狆＝１－犕

（犕－狘狆狘）［ρ狆＋犽＋（ρ狆－ρ狆＋Δ犽）］，

（１５）

简化对称归一化处理后的标准偏差与对称归一化的

标准偏差的差别为 －
σ
２

犕２∑
犕－１

狆＝１－犕

（犕 －狘狆狘）（ρ狆 －

ρ狆＋Δ犽），对于衰减非常缓慢的相关函数曲线，该项趋

近于零。由于（１４）式给出的简化对称归一化估计较

对称归一化多出两个一次累加项，但累加次数仅为

Δ犽，远少于标准归一化估计中的一次项累加次数，
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因此噪声对测量结果的影响显著减小。

５　实验分析

实验系统中光源采用功率２５ｍＷ 的 ＨｅＮｅ激

光器，散射角取９０°，样品溶液温度２２℃，分散介质

（蒸馏水）粘滞度η＝９．４３×１０
－８Ｎ。光子相关器采

用６４通道多ｔａｕ结构，每８个通道为一个线性相关

模块，共８个线性相关模块。第犻模块采样频率为

第一模块采样频率的２犻－１ 分频。分别采用三种归一

化方法，对９０ｎｍ，１０００ｎｍ的标准聚苯乙烯乳胶颗

粒样品溶液以及９０ｎｍ与１０００ｎｍ的混合聚苯乙烯

乳胶颗粒样品溶液进行了实测，得到的归一化光强

自相关函数曲线如图３所示。

从图３可见，简化对称归一化和对称归一化得

到的归一化相关函数曲线十分接近，都能较高好地

收敛于基线，而标准归一化在大延时部分偏离基线

情况较严重。

对９０ｎｍ，１０００ｎｍ及两种颗粒混合样品溶液的

散射光信号进行８次实测，得到的三种归一化相关函

数在不同延时时间下的标准偏差结果如图４所示。

图３ ９０ｎｍ，１０００ｎｍ及９０ｎｍ与１０００ｎｍ的混合颗粒散射光信号标准归一化（ａ）、对称归一化（ｂ）和简化对称归一化（ｃ）

自相关函数曲线

Ｆｉｇ．３ Ｓｔａｎｄａｒｄｎｏｒｍａｌｉｚｅｄ（ａ），ｓｙｍｍｅｔｒｉｃｎｏｒｍａｌｉｚｅｄ（ｂ）ａｎｄｒｅｄｕｃｅｄｓｙｍｍｅｔｒｉｃｎｏｒｍａｌｉｚｅｄ（ｃ）ｃｏｒｒｅｌａｔｉｏｎｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆ

ｌｉｇｈｔｉｎｔｅｎｓｉｔｙｓｃａｔｔｅｒｅｄｂｙｐａｒｔｉｃｌｅｓｏｆ９０ｎｍ，１０００ｎｍａｎｄ９０ｎｍｍｉｘｅｄｗｉｔｈ１０００ｎｍ

图４ 对９０ｎｍ（ａ），１０００ｎｍ（ｂ）颗粒以及９０ｎｍ与１０００ｎｍ的混合颗粒（ｃ）进行实测得到的自相关函数的标准偏差

Ｆｉｇ．４ Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｓｔａｎｄａｒｄｄｅｖｉａｔｉｏｎｏｆａｕｔｏｃｏｒｒｅｃｔｉｏｎｆｕｎｃｔｉｏｎｏｂｔａｉｎｅｄｗｉｔｈｍｏｎｏｄｉｓｐｅｒｓｅｓｙｓｔｅｍｏｆ９０ｎｍ（ａ），

１０００ｎｍ（ｂ）ａｎｄｐｏｌｙｄｉｓｐｅｒｓｅｓｙｓｔｅｍｏｆ９０ｎｍｍｉｘｅｄｗｉｔｈ１０００ｎｍ（ｃ）

　　图４表明，在延时时间较小时三种归一化方法

所得归一化光强自相关函数标准偏差变化不大，随

延时时间的增加，标准归一化方法所得归一化光强

自相关函数标准偏差显著增大，而对称归一化与简

化对称归一化自相关函数标准偏差则无显著变化。

表１给出了三种颗粒样品溶液散射光信号自相关函

７４４
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数分别进行标准归一化、对称归一化及简化对称归

一化处理得到的平均相对标准偏差（ＲＳＤ）及最大相

对标准偏差。

由表１可见，简化对称归一化和对称归一化自

相关函数估计偏差接近，标准归一化方法的相关函

数平均估计偏差是前两种方法的２．５～３．５倍，最大

估计偏差则是前两种方法的４．５～８．５倍。

表１ 归一化自相关函数平均标准偏差及最大标准偏差

Ｔａｂｌｅ１ Ａｖｅｒａｇｅａｎｄｍａｘｉｍｕｍｓｔａｎｄａｒｄｄｅｖｉａｔｉｏｎｏｆｎｏｒｍａｌｉｚｅｄａｕｔｏｃｏｒｒｅｌａｔｉｏｎｆｕｎｃｔｉｏｎ

Ｍｅｔｈｏｄ
９０ｎｍ １０００ｎｍ ９０ｎｍ＋１０００ｎｍ

ＭｅａｎＲＳＤ ＭａｘｉｍａｌＲＳＤ ＭｅａｎＲＳＤ ＭａｘｉｍａｌＲＳＤ ＭｅａｎＲＳＤ ＭａｘｉｍａｌＲＳＤ

Ｓｔａｎｄａｒｄｎｏｒｍａｌｉｚａｔｉｏｎ ０．００６９ ０．０２２４ ０．０１１９ ０．０５２７ ０．００５１ ０．０１９９

Ｓｙｍｍｅｔｒｉｃｎｏｒｍａｌｉｚａｔｉｏｎ ０．００２４ ０．００４８ ０．００３１ ０．００５５ ０．００１４ ０．００３３

Ｒｅｄｕｃｅｄｎｏｒｍａｌｉｚａｔｉｏｎ ０．００２７ ０．００４８ ０．００３４ ０．００６１ ０．００１６ ０．００３３

６　结　论

提出了采用每个线性相关通道组共享一个监视

通道的简化对称归一化方法。理论分析表明，对称

归一化和简化对称归一化有相近的估计偏差，标准

归一化方法的估计偏差较大。采用三种归一化方

法，对９０ｎｍ，１０００ｎｍ及９０ｎｍ与１０００ｎｍ混合的标

准聚苯乙烯乳胶颗粒进行了实验，验证了理论分析

的正确性。简化对称归一化方法与标准归一化方法

相比，只需增加少量的附加通道资源，即可有效解决

多ｔａｕ相关结构中大延迟时间的归一化光强自相关

函数的偏差增大问题，在使用较少的相关器硬件资

源条件下，达到与对称归一化接近相同的归一化自

相关函数估计。
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