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多角度动态光散射粒度分布递归非负
Phillips-Twomey算法

李 蕾 杨克成 王万研 夏 珉 李 微*

华中科技大学光学与电子信息学院 , 湖北 武汉 430074

摘要 多角度动态光散射(MDLS)技术具有响应速度快、非接触式测量等优势，相较于单一散射角度测量技术，MDLS

能获取更多的反映颗粒特征的散射光信息，可提供更准确的颗粒粒度分布(PSD)，而合适的颗粒粒度反演算法能进

一步提高 MDLS 方法的测量准确性。在 Phillips-Twomey(PT)算法基础上，提出采用 MR-L 曲线法确定正则化参

数，递归算法求取权重系数并添加非负约束的递归非负 Phillips-Twomey(RNNPT)算法，通过准确确定权重系数改

善 MDLS颗粒粒度分布反演算法的准确性。采用 RNNPT算法，在光强相关函数测量噪声为 0.01%~1%，对两种单峰

模拟分布以及一种双峰模拟分布颗粒体系进行了粒度反演，可知在噪声水平低于 0.1%的情况下反演结果均较为理

想。将 RNNPT算法与递归 Phillips-Twomey(RPT)算法和现有的递归 Tikhonov(RT)算法进行比较，计算结果表明，

RNNPT算法获得的权重系数比误差最小，反演获得的粒度分布与理论值最为接近。
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Abstract Besides the advantages such as the fast response speed, non- contact measurement and so on, the
multiangle dynamic light scattering (MDLS) can give better particle-size distribution (PSD) because it can get more
information about scattering light compared to single- angle light scattering technolgy, which can reflect the
characteristic parameters of particles, and the improvement of the accuracy of MDLS depends largely on appropriate
PSD inversion methods. Based on Phillips-Twomey (PT) algorithm, the Recursion Nonnegative Phillips-Twomey
(RNNPT) algorithm is proposed, which uses the MR-L-curve to estimate the regularization parameter, recursion
algorithm to obtain the weighting coefficients and the addition of the nonnegative constraint. Through the exact
determination of the weighting coefficients, RNNPT algorithm can improve the accuracy of MDLS PSD inversion
algorithm. When the light intensity autocorrelation function noise range is from 0.01% to 1%, the results show that
the inverted PSDs of the two unimodal distribution and the bimodal distribution are comparatively desired with the
noise level under 0.1%. In contrast to recursion Phillips-Twomey (RPT) and the existing recursion Tikhonov (RT)
algorithm, the calculation results show that the weighting coefficient ratio obtained from RNNPT algorithm is
minimum and the inverted PSD is closest to the theoretical one.
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1 引 言
多角度动态光散射 [1](MDLS)是根据不同粒度颗粒在不同的散射角度具有不同的散射特性 [2]，从多个不

同的散射角度测量光强自相关函数并通过适当的权重系数将其结合到一个数据分析中获取颗粒粒度分布

的一种技术。它可以获得更多的颗粒散射光信息，提高颗粒粒度分布的准确性，较单一角度动态光散射 [3-6]

具有更强的稳健性和准确性。多角度动态光散射颗粒粒度反演实质是求解第一类 Fredholm 积分方程问

题，其高度病态性决定了任何微小的数据扰动都可能导致所求解与真实解的巨大偏离。因此，寻求接近理

论粒度分布的反演方法一直是多角度动态光散射颗粒粒度反演技术中的难点。目前在 MDLS技术中应用

较广泛的反演算法有：非负最小二乘算法 [7]、奇异值分解算法 [8]、正则化方法 [9]、神经网络法 [10]、贝叶斯算法 [11]

等。在颗粒粒度分布反演运算中，各个散射角的权重系数会严重影响颗粒粒度分布的准确性，在上述反演

算法中通常由散射角度获取的散射光强均值或光强相关函数基线值求取权重系数，但是，上述方法均依赖

于实验测量，实验测量噪声较大，严重影响权重系数求取的准确性，并且含有噪声的权重系数会严重影响颗

粒粒度分布的准确性，因此如何得到更为准确的权重系数是MDLS反演方法亟待解决的问题。

Vega等 [12-13]提出一种将最小二乘反演算法应用于递归算法中的递归最小二乘算法用于颗粒粒径分布测

量的数据处理中，递归算法可得到较为准确的权重系数，但是由于最小二乘反演算法的准确性较差，反演粒

度分布与理论颗粒粒度分布相比较偏差仍然较大。考虑 Phillips-Twomey算法 [14]在最小二乘法的基础上添

加了正则化参数和光顺矩阵，可得到更为理想的平滑的最小二乘解。本文提出采用 MR-L曲线法 [15]确定正

则化参数的递归非负 Phillips-Twomey(RNNPT)算法，将递归算法与非负 Phillips-Twomey算法相结合，充

分利用递归算法对权重系数求取的准确性和非负 Phillips-Twomey算法对病态方程解求取的有效性和稳

定性。对两种单峰分布以及一种双峰分布进行模拟测量，应用 RNNPT算法与未添加非负约束的递归 Phil⁃
lips-Twomey(RPT)算法和现有的递归 Tikhonov(RT)算法 [16]进行反演计算，对不同算法反演得到的颗粒粒

度分布进行了比较分析。在不同光强相关函数测量噪声情况下应用 RNNPT算法进行反演计算，分析了 RN⁃
NPT算法的抗噪性能。

2 实验原理
在多角度动态光散射实验中，对给定的散射角度 θr ，数字相关器可以在不同延迟时间 τj 测量二阶光强

自相关函数 G
(2)
θr
(τj) ，G

(2)
θr
(τj) 与归一化的电场自相关函数 g

(1)
θr
(τj) 有如下关系 [12]：

G
(2)
θr
(τj) = G

(2)
∞，θr

é
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ê

ù
û
ú1 + β || g (1)

θr
(τj) 2 (r = 1,2,…,R         and        j = 1,2,…,M ) , (1)

式中 G
(2)
∞,θr 是光强自相关函数 G

(2)(τ) 的基线，β 是仪器常数，R为散射角个数，τj 为延迟时间，M 为相关通道

数。对于在固定散射角度 θr 处的离散电场自相关函数 g
(1)
θr
(τj) 为

g
(1)
θr
(τj) = kθr∑

i = 1

N exp(-Γ 0τj /Di)CI,θr (Di) f (Di) (r = 1,2,…,R     and   j = 1,2,…,M ) , (2)

式中 Γ 0 = 16πn2KBT
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2 ，λ(nm) 是真空中的波长，n为非吸收介质的折射率，KB(1.38 × 10-23 J/K) 为玻尔兹

曼常数，T为胶体的热力学温度，η(g/nm·s) 为分散介质的动力黏度，CI,θr (Di) 表示粒度为 Di 的颗粒在散射角

θr 处的散射光强分数，I为散射光强，可以通过 Mie理论计算得到，f (Di)(i = 1,2,…,N ) 为颗粒粒径分布，kθr
是

散射角 θr 处的权重系数，N是在反演粒径范围内所取的颗粒数。(2)式为固定散射角 θr 处，延迟时间为 τj 时

的电场自相关函数方程，由不同散射角在不同延迟时间的电场自相关函数方程组成的矩阵方程如下：

g = Af , (3)

式中 g = [ ]g
(1)
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T
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exp[-Γ0(θr)τj /Di]∙CI,θr (Di) 的矩阵，f表示维数为 N × 1元素为 f (Di) 的向量。权重系数比 k*
θr
为

k*
θr
= kθr

kθ1

= æ

è
çç

ö

ø
÷÷

Np,θr
Np,θ1

é

ë
êê

ù

û
úú

G
(2)
∞，θ1

G
(2)
∞，θr

1 2

= æ

è
çç

ö

ø
÷÷

Np,θr
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Iθ1

Iθr
(r = 1,2,…,R) . (4)

(3)式中仅权重系数 kθr
未知，由(4)式可知，可将其转换为求取权重系数比 k*

θr
，Np,θr 为在散射角 θr 处的粒子数

浓度， Iθr 为散射角 θr 处的平均光强。因此求解病态矩阵方程(3)式的关键转化为求解权重系数比 k*
θr
。(4)

式介绍了求取权重系数比 k*
θr
的两种方法：由散射角度获取的散射光强均值或光强相关函数基线值求得。本

文采用递归算法求取每一个散射角度处的权重系数比。考虑到实际粒径分布反演计算中，粒径总是非负的，

因而在 Phillips-Twomey算法的基础上，添加非负约束条件来减轻反演问题的病态程度 [17-18]。非负约束的实

现有不同方法，比如 trust region reflective Newton[19]、active set[20]、interior-point[21]等。将光滑方法和非负

最小二乘法结合起来，得到平滑的非负最小二乘解，称之为非负 PT算法(NNPT)[22]，并结合 active-set方法

求解此非负最小二乘问题。将 NNPT方法应用于递归算法的每一递归步中，即为递归非负 Phillips-Twom ⁃
ey (RNNPT)算法。并且在每一个递归步应用MR-L曲线法重新确定正则化参数，减小正则化参数误差对颗

粒粒度分布的影响。

正则化参数的选取与测量误差、预期的粒度分布等因素有关。许多学者为此做了细致的工作，并有了

进展：如 L 曲线法 [23]、MR-L曲线法 [15]、GCV方法 [24]等。MR-L曲线法此前仅被应用于 Tikhonov正则化算法

中，考虑到 RNNPT算法本质上是对 Tikhonov正则化算法进行光滑化处理，两者具有相似性，本文选取MR-
L曲线法应用于 RNNPT算法中，曲线的拐点位置是过度正则化与正则化不足之间的变换点，该拐点位置对

应的 γ 值就是最佳正则化参数值。以(3)式为例，L曲线法如图 1(a)所示，MR-L曲线法如图 1(b)所示，图 1中

 ∙ 2 表示取欧几里德范数，矩阵 B是由计算者设计的用以减少矩阵 A病态行为的矩阵，对矩阵 f产生平滑的

效果。  Bf 2 的大小可以衡量粒径分布的光滑程度，其值越小越光滑。 γ 是平滑因子，是一个可调节的正则

化参数或者拉格朗日乘数，且为正数。由图 1可知，MR-L曲线法较 L曲线法所形成的 L曲线更规则，易寻找

到更准确的拐点，并且计算速度更快，对于具有非常光滑的解的问题的求取效果会更好。对于 600 nm单峰

图 1 两种正则化参数选取方法。 (a) L曲线法；(b) MR-L曲线法

Fig.1 Two methods for the choice of the regularization parameter. (a) L-curve method; (b) MR-L-curve method

图 2 两种正则化参数选取方法反演结果

Fig.2 Inversion results of the two methods for the choice of the regularization parameter

3
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模拟分布，标准偏差 σ = 0.15 ，颗粒粒度分布反演范围为 [200 nm，1000 nm]，采样点数为 160点，在 RNNPT
算法中分别应用 L曲线法和MR-L曲线法确定正则化参数反演所得粒径分布如图 2所示，所得性能参数值 V

分别为 0.4118和 0.0536，由 MR-L曲线法得到的性能参数值明显小于由 L曲线法得到的性能参数值，即与 L
曲线法相比，在 RNNPT算法中应用MR-L曲线法反演得到的粒径分布与理论粒径分布更接近。

3 数值模拟与分析
3.1 设定计算条件和定义性能参数 V

基于第 2节的实验原理设计 RNNPT算法，分别选用两种不同粒度的单峰分布和一个双峰分布模拟测

量，测量角度为 30°、50° 、70° 、90°、110° 和 130° 的 6个散射角，基于 Mie散射理论计算模拟的光强相关函

数值。模拟的多角度动态光散射实验假设颗粒折射率 np = 1.5728 ，分散介质折射率 nm = 1.3316 ，入射光在

真空中的波长 λ =632.8 nm，入射光偏振方向与散射截面平行，绝对温度 T=298.15 K，β = 0.5 ，介质黏度系数

η = 0.89 × 10-9g/nm·s ，延迟时间 τj 为 210~21000 μs ，通道数取 100。

采用对数正态分布模拟单峰颗粒粒度分布，表达式为

f (Di) = 1
Diσ 2π exp

ì
í
î

ï

ï

ü
ý
þ

ï

ï
- [ ]ln(Di /D g ) 2

2σ2 , (5)

采用两个对数正态分布模拟双峰颗粒粒度分布，表达式为

f (Di) = 0.8 1
Diσ1 2π exp

ì
í
î

ï

ï

ü
ý
þ

ï

ï
- [ ]ln(Di /D g.1) 2

2σ2
1

+ 0.2 1
Diσ2 2π exp

ì
í
î

ï

ï

ü
ý
þ

ï

ï
- [ ]ln(Di /D g.2) 2

2σ2
2

, (6)

式中 Di 为离散的颗粒粒度，D g 、D g.1 和 D g.2 为颗粒标称直径，σ 、σ1 和 σ2 为标准偏差。

基线值为

G
(2)
∞,θr = c

é
ë
ê

ù
û
ú∑

i = 1

N

CI,θr (Di) f (Di)
2
(r = 1,2,…,R and           c = 10-6) . (7)

真实的权重系数比根据(7)式求出的基线值由(4)式的第二个等式求出。

为评价和比较反演颗粒粒度分布的准确性，引入下列性能参数值 V:

V = ì
í
î

ï

ï

ü
ý
þ

ï

ï

ì
í
î

ü
ý
þ

∑
i = 1

N

[ ]f (Di) - f ̂ (Di)
2 ∑

i = 1

N

[ ]f (Di)
2 1 2

, (8)

式中 f (Di) 为理论的颗粒粒度分布，f ̂ (Di) 为反演获取的颗粒粒度分布，N为在反演粒径范围内所取的颗粒

数，V值越小，说明反演得到的颗粒粒度分布与理论的颗粒粒度分布越接近，颗粒粒度分布准确性越高。

在第一种单峰模拟分布中，D g = 600 nm 、σ = 0.15 ，颗粒粒度分布反演范围为[200 nm，1000 nm]，采样点

数为 160点；在第二种单峰模拟分布中，D g = 780 nm 、σ = 0.07 ，颗粒粒度分布反演范围为[400 nm，1200 nm]，

采样点数为 160点。在双峰模拟分布中，D g.1 = 500 nm 、D g.2 = 800 nm 、σ1 = 0.13 、σ2 = 0.045 ，颗粒粒度分布

反演范围为[300 nm，1000 nm]，采样点数为 140点。

3.2 反演算法性能比较

将 RNNPT算法与未添加非负约束的递归 Phillips-Twomey(RPT)算法和现有的递归 Tikhonov(RT)算
法进行比较。

以上所有模拟分布均基于 Mie散射理论由颗粒粒度分布函数计算相应的光强相关函数值，并将其作为

不含噪声的测量值进行反演计算。RT算法和 RPT算法的正则化参数由 L曲线法确定，RNNPT算法的正则

化参数由MR-L曲线法确定。

不同反演方法对 600 nm 单峰模拟分布、780 nm 单峰模拟分布和 500 nm 与 800 nm 双峰模拟分布反演

结果如图 3所示。不同反演方法求取的 600 nm单峰分布的权重系数比和权重系数比误差如表 1所示。三种

模拟分布的理论粒度值，反演粒度值，两者之间的相对误差和性能参数值如表 2所示。图 3中，“True PSD”

表示颗粒粒径理论分布函数，“RT”、“RPT”和“RNNPT”分别表示利用 RT算法、RPT算法和 RNNPT算法反

4
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演得到的颗粒粒径分布函数。表 1 中，“r”为散射角编号，“ θr ”为散射角度，“True”表示理论的参数值，

“RT”、“RPT”和“RNNPT”分别表示 RT算法、RPT算法和 RNNPT算法反演得到的颗粒粒径分布的参数值，

“ k*
θr , true ”表示理论的权重系数比，“ k*

θr ,RT ”、“ k*
θr ,RPT ”和“ k*

θr ,RNNPT ”分别表示由 RT算法、RPT算法和 RNNPT算法

反演得到的权重系数比，“ Eθr ,RT ”、“ Eθr ,RPT ”和“ Eθr ,RNNPT ”分别表示由 RT算法、RPT算法和 RNNPT算法反演得

到的权重系数比误差，Eθr ,RT = || (Eθr ,RT - k*
θr, true )/k*

θr, true ，Eθr ,RPT = ||Eθr ,RPT - k*
θr, true )/k*

θr, true ，Eθr ,RNNPT = || (Eθr ,RNNPT - k*
θr, true )/k*

θr, true 。

表 2中，“True PSD”表示理论的粒度值，“RT”、“RPT”和“RNNPT”分别表示 RT算法、RPT算法和 RNNPT算

法反演得到的颗粒粒径分布的参数值，“Diameter”表示峰值颗粒粒度，“Relative error”表示峰值颗粒粒度

误差，“Performance V”表示性能参数值 V，表中相对误差为 ||D p - D pi /D p (i = 1,2,3) 。

图 3 不同粒径分布的反演结果。 (a) 600 nm单峰分布 ; (b) 780 nm单峰分布 ; (c) 500 nm与 800 nm双峰分布

Fig.3 Inversion results of different particle size distributions. (a) 600 nm unimodal distribution; (b) 780 nm unimodal

distribution; (c) 500 nm and 800 nm bimodal distribution

表 1 三种不同反演方法求取的 600 nm单峰分布的权重系数比和权重系数比误差

Table 1 Weighting coefficient ratios and weighting coefficient ratio errors of 600 nm unimodal distribution

obtained from three different inversion methods

r

1

2

3

4

5

6

θr

30

50

70

90

110

130

Weighting coefficient ratio k*
θr

True

k*
θr, true

1.0000

0.4828

0.8374

0.9489

0.8809

0.5104

RT

k*
θr,RT

1.0000

0.5128

0.9069

1.0501

0.9579

0.5234

Eθr ,RT

0

0.0622

0.0830

0.1066

0.0874

0.0255

RPT

k*
θr,RPT

1

0.5067

0.8830

0.9449

0.6581

0.4045

Eθr,RPT

0

0.0496

0.0544

0.0043

0.2529

0.2075

RNNPT

k*
θr,RNNPT

1.0000

0.4812

0.8363

0.9492

0.8969

0.5182

Eθr,RNNPT

0

0.0034

0.0013

0.0003

0.0181

0.0152

由表 1可知，对于 600 nm的单峰模拟分布，在 6个不同的散射角度处通过 RNNPT算法得到的权重系数

比误差均最小，即与真实的权重系数比均最接近，最小权重系数比误差出现在散射角为 90° 时，仅为

0.0003。通过 RT算法得到的权重系数比误差较小，而通过 RPT算法得到的权重系数比误差最大，最大权重

系数比误差为 0.2529。
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表 2 三种模拟分布的理论粒度值，反演粒度值，两者之间的相对误差和性能参数值

Table 2 True PSDs, inversive PSDs, relative errors and values of the performance index V of the three simulation

particle size distribution

Diameter /nm

Relative error

Performance V

Diameter /nm

Relative error

Performance V

Diameter /nm

Relative error

Performance V

True PSD(Dp)

600

780

500/800

RT (Dp1)

572

0.0467

0.2652

813

0.0423

0.5234

532/829

0.064/0.036

0.3184

RPT (Dp2)

567

0.0550

1.5429

400

0.4872

3.6737

491/799

0.018/0.001

0.1385

RNNPT (Dp3)

602

0.0033

0.0536

792

0.0154

0.2718

491/809

0.018/0.011

0.0981

结合图 3(a)和表 2可知，对于 600 nm的单峰模拟分布，权重系数比误差最小的 RNNPT算法可以得到与

理论分布最接近的颗粒粒度分布，无论是性能参数值 V 还是峰值粒度误差均最小。峰值粒度误差仅为

0.3%，且性能参数值仅为 0.0536，获得的颗粒粒度分布与理论粒度分布几乎完全吻合，反演准确性非常高。

而权重系数比误差较大的 RT算法反演效果较差，反演获取的颗粒粒度分布与理论粒度分布相差较大，颗粒

粒度峰值与真实峰值也存在较大误差。权重系数比误差最大的 RPT算法得到的性能参数值 V和峰值粒度

误差均较大，且出现伪峰，反演效果很不理想。由此可知，权重系数的选取对颗粒粒度分布的准确性有非常

大的影响，RNNPT算法可以得到较为准确的权重系数，进而反演得到较为理想的颗粒粒度分布。

结合图 3(b)和表 2可知，对于 780 nm 的单峰模拟分布，RNNPT算法可得到较为准确的颗粒粒度峰值，

峰值粒度误差为 1.54%，且性能参数值仅为 0.2718，获得的颗粒粒度分布与理论粒度分布较为接近，反演准

确性较高。RT算法反演效果较差，反演获取的颗粒粒度分布与理论粒度分布有较大偏差，颗粒粒度峰值与

真实峰值相差较大。而 RPT算法得到的颗粒粒度分布具有多个伪峰，且性能参数值 V非常大，反演效果很

不理想。

结合图 3(c)和表 2，对于粒度比为 8:2的 500 nm 与 800 nm 双峰模拟分布，RT算法所得峰值偏离真实峰

值较远，且反演所得颗粒粒度分布与理论粒度分布偏差较大。RPT算法得到的峰值粒度误差非常小，颗粒

粒度峰值非常准确，但性能参数值 V较大。RNNPT算法可以给出较为准确的颗粒粒度峰值，且获得的颗粒

粒度分布最接近于理论分布。

综上所述，与 RT算法和 RPT算法相比，RNNPT算法对于这两种单峰分布和一种双峰分布反演得到的

粒径分布与理论粒径分布的偏差和峰值粒径误差均最小，反演准确性和稳定性较高。

3.3 RNNPT的抗噪性能分析

在动态光散射颗粒测量中存在的噪声会对反演结果产生影响，考虑到平均光子计数率约为每秒几万到

几十万个光子计数，而噪声引起的平均光子计数率最大值可控制在每秒 100个光子数以下，所以噪声水平在

0.001左右甚至更低 [25]。因此在光强相关函数测量噪声为 0.01%~1%范围内，设定噪声水平分别为 0，0.01%，

0.1%，0.5%，1%，对 RNNPT反演算法获得的结果准确性进行分析。由模拟得到的颗粒粒度分布 f乘以系数矩

阵 A，如(3)式所示，求取真实相关函数值 g，并对真实相关函数加入不同噪声作为测量相关函数值，并将其用

于颗粒粒度分布反演中。含噪的光强自相关函数 G͂
(2)
θr
(τj) 为

G͂
(2)
θr
(τj)=G (2)

θr
(τj)+ δG (2)

∞，θr
ε (r = 1,2,…,R and j = 1,2,…,M ) , (9)

式中 G
(2)
θr
(τj) 是不含噪声的二阶光强自相关函数，ε 是均值为 0，方差为 1的高斯随机序列，δ 是衡量噪声水平

的噪声系数，R为散射角个数，M为相关通道数。

RNNPT算法对 600 nm单峰模拟分布、780 nm单峰模拟分布和 500 nm与 800 nm双峰模拟分布在不同

水平相关函数噪声情况下的反演结果如图 4所示。不同噪声水平下三种模拟分布的理论粒度值，反演粒度

值，两者之间的相对误差和性能参数值如表 3 所示。图 4 中，“True PSD”表示颗粒粒径理论分布函数，
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“noise free”表示将不含噪声的光强相关函数作为测量相关函数值时的反演结果，“noise 0.01%”、“noise
0.1%”，“noise 0.5%”分别表示将含噪 0.01%、0.1%、0.5%的光强相关函数作为测量相关函数值时的反演结果。

表 3 中，“True PSD”表示理论的粒度值，“Free”、“0.01%”、“0.1%”、“0.5%”和“1%”分别表示噪声水平为 0、
0.01%、0.1%、0.5%和 1%反演得到的颗粒粒径分布的参数值，“Diameter”表示峰值颗粒粒度，“Relative error”
表示峰值颗粒粒度误差，“Performance V”表示性能参数值 V，“-”表示出现伪峰且无法判断峰值粒度，相对

误差为 ||D p - D pi /D p (i = 1,2,3,4,5) 。

图 4 不同粒径分布在不同噪声水平下的反演结果。(a) 600 nm单峰分布 ; (b) 780 nm单峰分布 ; (c) 500 nm和 800 nm双峰分布

Fig.4 Inversion results of different particle size distributions with different noise levels. (a) 600 nm unimodal distribution;

(b) 780 nm unimodal distribution; (c) 500 nm and 800 nm bimodal distribution

表 3 不同噪声水平下三种模拟分布的理论粒度值，反演粒度值，两者之间的相对误差和性能参数值

Table 3 True PSDs, inversive PSDs, relative errors and values of the performance index V of the three simulation particle

size distributions with different noise levels

Diameter /nm

Relative error

Performance V

Diameter /nm

Relative error

Performance V

Diameter /nm

Relative error

Performance V

True PSD

(Dp)

600

780

500/800

Noise free

(Dp1)

602

0.0033

0.0536

792

0.0154

0.2718

491/809

0.018/0.011

0.0981

Noise 0.01%

(Dp2)

602

0.0033

0.0514

797

0.0218

0.3601

491/794

0.018/0.008

0.1338

Noise 0.1%

(Dp3)

592

0.0133

0.3735

792

0.0154

0.3833

486/792

0.028/0.01

0.1433

Noise 0.5%

(Dp4)

592

0.0133

0.3588

803

0.0295

0.3182

-

-

0.5969

Noise 1%

(Dp5)

-

-

1.9169

-

-

1.6246

-

-

0.5053

由图 4(a)和表 3可知，对于 600 nm 的单峰模拟分布，RNNPT算法在测量相关函数值噪声水平为 0.01%
时反演所得粒径分布与无噪声情况下的反演粒径分布非常吻合，即噪声水平低于 0.01%时，噪声对 600 nm
单峰分布反演结果的影响可忽略。当噪声水平增大到 0.1%和 0.5%时反演结果基本一致，所得的峰值粒径误

差和性能参数值与无噪情况下相比有明显增大，且出现伪峰，即相关函数噪声对 600 nm单峰模拟分布反演

的影响较大，但由于伪峰峰值较小故仍可以辨别出峰值粒径，反演所得颗粒粒径分布仍然较为准确。由表 3
可知，当噪声水平增大到 1%时，反演粒径分布无法辨别峰值粒径，性能参数值 V也迅速增大，反演结果较
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差。故可知 RNNPT算法对 600 nm单峰模拟分布的反演可接受的相关函数噪声水平为 0.5%，当噪声水平超

过 0.5%时，反演粒径分布与理论分布相差较大。

由图 4(b)和表 3可知，对于 780 nm的单峰模拟分布，RNNPT算法在测量相关函数值噪声水平低于 0.5%
时反演结果与无噪声情况下的反演结果非常接近，所得的峰值粒径误差和性能参数值变化也较小，即相关

函数噪声对 780 nm单峰模拟分布反演的影响较小。但由表 3可知，与 600 nm单峰模拟分布反演情况相似，

当噪声水平增大到 1%时，反演粒径分布无法辨别峰值粒径，性能参数值 V也迅速增大，反演结果较差。故可

知 RNNPT 算法对 780 nm 单峰模拟分布的反演可接受的相关函数噪声水平为 0.5%，当噪声水平超过 0.5%
时，反演粒径分布与理论分布相差较大。

由图 4(c)和表 3可知，对于 500 nm和 800 nm双峰模拟分布，RNNPT算法在测量相关函数噪声水平低于

0.1%时所得的峰值粒径和性能参数值与无噪情况下相差不大，所得粒径分布与理论分布较接近。当噪声水

平达到 0.5%时，性能参数值明显增大且出现伪峰，伪峰峰值较大导致无法分辨峰值粒径，反演效果不佳。故

可知 RNNPT算法对 500 nm 和 800 nm 双峰模拟分布反演可接受的相关函数噪声水平为 0.1%，当噪声水平

超过 0.1%时，反演效果较差。

RNNPT算法对于这两种单峰分布和一种双峰分布的反演均表现出较好的抗噪性能，其中对于单峰分

布反演的抗噪水平达到 0.5%，对于双峰分布反演的抗噪水平达到 0.1%，即 RNNPT算法对于单峰分布反演的

抗噪性能优于双峰分布。

4 结 论
多角度动态光散射颗粒粒径反演技术中反演算法和权重系数的选取是研究的重点和难点。提出基于

Phillips-Twomey算法的递归非负 Phillips-Twomey算法应用于多角度动态光散射测量中，有效改善了颗

粒粒度反演的准确性和稳定性。模拟实验研究得到如下结论：

1)在 RNNPT算法中可采用 MR-L曲线法确定正则化参数，并通过模拟实验验证了其可行性，与传统 L
曲线法相比，所形成的 L曲线更规则，易寻找到更准确的拐点，大幅提升了反演准确度，改善了反演算法性能

并且计算速度更快。

2) RNNPT算法中采用递归算法求取权重系数，并在每一递归步采用添加非负约束并将光滑方法和最

小二乘法相结合的 NNPT算法反演颗粒粒径分布，得到的权重系数与真实权重系数更接近，避免了负数解

的出现且对反演所得粒径分布产生平滑的效果。通过对两种单峰模拟分布和一种双峰模拟分布的数值模

拟实验可知，RNNPT算法与 RT算法和 RPT算法相比，反演粒度分布的准确性有了较大改善。

3) RNNPT算法具有较好的抗噪性能。通过对两种单峰模拟分布和一种双峰模拟分布在不同相关函数

噪声情况下的数值模拟实验可知，在噪声水平低于 0.1%的情况下不同粒径分布反演结果均较为理想。特别

是对于单峰模拟分布，RNNPT算法可接受的噪声水平可达到 0.5%。

RNNPT算法对于单峰分布和双峰分布均具有较高的准确性、稳定性和分辨率，并且具有较好的抗噪性

能，可以获得可靠的颗粒粒径分布。因此 RNNPT算法应用于多角度动态光散射颗粒粒度分布测量技术中

能显著改善颗粒粒度反演性能。
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