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拖曳效应对低相干动态光散射测量粒径的影响

夏　辉　陈智全　李富石　林　旭　肖元元　黄　昊　李青林
（中南大学物理科学与技术学院，湖南 长沙４１００８３）

摘要　低相干动态光散射技术利用低相干干涉计的特性，有效抑制了从浓悬浮液中散射的多次散射光，从而能够

检测到的单散射光信号中获取颗粒的动态信息。该技术以单散射理论为解析基础，为避免多重散射的影响，测量

区域一般局限于固 液界面附近。分析了固 液界面附近壁的拖曳效应对粒径测量值的影响。利用相位调制低相

干动态光散射装置，对体积分数为１０％的不同粒径的标准聚苯乙烯溶液进行了检测。通过对结果考虑拖曳效应进

行修正，发现不同粒径的粒子在界面附近１０～３０μｍ范围内的测量值与给定粒径值标准偏差在５％以内。表明在

低相干动态光散射光程可分割测量中，考虑拖曳效应的影响，可以对固 液界面附近的测量结果通过修正并得到准

确的颗粒大小信息。
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１　引　　言

通过相位和光场涨落引起的光强变化来获得散

射媒质的动态信息的传统的动态光散射技术在物

理、化学、生物和材料科学等领域被广泛应用［１～４］。

传统动态光散射技术仅适用于稀薄溶液，利用单散

射理论来获得散射粒子的扩散、大小及大小分布等

信息，而对于高浓度的散射媒质，由于多次散射的影

响，传统的动态光散射技术并不适用。近年来，针对

浓散射媒质，兴起了一种新型的低相干动态光散射

技术，该技术将广泛应用于生物医学诊断领域的低

相干干涉计［５］与传统的动态光散射技术相结合，用

来测量浓悬浮液中粒子流体动力学半径大小和其它

动态特性［６，７］。利用低相干光源的有效特性，通过

检测从悬浮液中散射的散射光的光谱来获得悬浮液
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中粒子的动态特性。利用光源的低相干性，可以实

现光程可分割的从单散射到多次散射散射光光谱的

测量［８～１０］，还能有效抑制从浓悬浮液中散射的多次

散射光，利用单散射理论从检测到的单散射光信号

中获得颗粒的动态信息［１１］。由于对检测到的单散

射光可以用单散射理论来解析，因此单散射区域的

选择在低相干动态光散射测量中很关键。Ｉｓｈｉ

等［１２］从实验上验证了光的入射深度约为３倍平均

自由程内能有效从多次散射光中检测出单散射光。

Ｉｍａｉ等
［１３］从理论上证实了散射光的能谱是基于单

散射的集合，并通过实验结果确定了在测量血液流

速分布时的探测位置。这些单散射光的探测位置均

处于离样品容器壁较近的区域，而在此区域，固 液

界面拖曳效应使粒子的扩散运动变慢，从而导致所

测的颗粒粒径变大［１４～１６］。因此，在粒径测量中，界

面附近壁的拖曳效应影响不能被忽略。

本工作构建了相位调制低相干动态光散射系

统，以体积分数为１０％的不同粒径的标准聚苯乙烯

溶液为检测样品，测量其光程可分割的散射光光谱，

对实验数据运用单散射理论进行解析，并考虑固 液

界面附近壁的拖曳效应对粒径测量的影响。结果表

明，考虑壁的拖曳效应修正因子，在界面附近得到的

测量值与样品给定值符合得很好，标准误差在５％

以内，从而证明了用相位调制低相干动态光散射法

可以测量浓悬浮液中颗粒的粒径等信息。

２　实　　验

图１为相位调制低相干动态光散射系统的实验

装置图。由单模２×２光纤型迈克耳孙干涉仪和超

辐射发光二极管（ＳＬＤ）作为低相干光源组成低相干

干涉仪。光源的中心波长和线宽分别为８４０ｎｍ和

４８ｎｍ，光源对应的相干长度为６．５μｍ。参照光通

过压电致动器（ＰＺＴ）进行调制频率为２ｋＨｚ、最大

调制振幅为０．２４μｍ的正弦相位调制，参照光的光

程由反射镜的位置决定。实验中利用ＰＺＴ的振荡

对参照光进行相位调制，使检测到的光场强度谱与

本证信号谱分离，以尖峰的形式出现在调制频率

２ｋＨｚ频率附近，从而极大地提高了检测信号的信

噪比［８］。根据干涉计的特性，只有当从样品中散射

回来的背散射光与参照光的光程差小于等于光源的

相干长度时两束光才相互干涉，散射光的干涉信号

才可以检测到。通过移动样品槽来改变光在溶液中

的散射位置，使得从样品中不同深度处背散射回来

的散射光作为干涉信号被检测到，检测到的干涉信

号通过光电探测器转换再输入计算机进行数据处

理。因此，利用低相干干涉计可以实现光程可分割

的散射光光谱的测量。实验中，将参考光的光程等

于样品光到样品槽内壁与溶液交界面处的光程的位

置定义为零入射深度（犾ｄ＝０）。采用粒子半径分别

为２３０，４００和５５０ｎｍ，标准偏差为５％、体积分数为

１０％的聚苯乙烯悬浮液作为样品。

图１ 相位调制低相干动态光散射实验系统

Ｆｉｇ．１ Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｏｆｐｈａｓｅｍｏｄｕｌａｔｅｄｌｏｗｃｏｈｅｒｅｎｃｅ

ＤＬＳｓｙｓｔｅｍ

３　理　　论

３．１　单散射理论

随着时间变化的光场涨落包含有散射媒质的流

体动力学信息，它可以通过归一化的光场自相关函

数描述。据单散射理论，归一化的光场自相关函数

可表示为

γ（τ）＝ｅｘｐ（－犇０狇
２
τ）， （１）

定义

τｃ＝
１

犇０狇
２
， （２）

为时间自相关函数的特征衰减时间，狇＝４π狀ｓｉｎ（θ／２）／

λ０ 散射波矢的大小，狀为溶液的折射率，θ为散射角，

λ０ 为光源的中心波长，犇０ 为理想稀溶液中球形粒子

布朗运动的自由扩散系数，通过斯托克斯关系表示为

犇０ ＝
犓Ｂ犜

６πη０犚
， （３）

式中犽Ｂ，犜，η０，犚分别为玻尔兹曼常数、绝对温度、

溶液的粘滞系数及粒子的半径。

从上可知，在单散射理论中，通过测量散射光场

的自相关函数便可以求得粒子的扩散特性、大小及

其分布等信息。

３．２　固 液界面壁的拖曳效应

固 液界面壁的拖曳效应指粒子在固液界面附

近的扩散受到壁的影响导致了扩散速度减小的现

象［１４～１６］。当粒子的半径为犚，悬浮在粘滞系数为η０

８５２２
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的介质中，以犝 的速度自由移动，则斯托克斯公式

可表示为

犉０ ＝－６πη０犚犝， （４）

此时，平动自由扩散系数犇０ 通过（３）式给出。而当

液体受容器壁限制时，在器壁与溶液的分界面处，在

平行和垂直于界面的方向上，斯托克斯公式分别表

示为对自由扩散的修正：

犉⊥＝－６πη０犚犝／ζ⊥， （５）

犉‖ ＝－６πη０犚犝／ζ‖， （６）

式中ζ⊥和ζ‖分别为与界面垂直和平行方向上的修

正因子。

在实验装置中，探测器检测的是从样品散射回

的背散射光，其方向可以看成与界面垂直，故可只考

虑壁的拖曳效应在垂直于界面的方向上对扩散系数

有影响，而平行于界面的成分在本文中不考虑。

对于相对于界面壁垂直方向扩散的粒子，由（５）

式可知其扩散系数可表示为

犇⊥＝
犓Ｂ犜

６πη０犚ζ⊥
＝犇０ζ

－１
⊥
， （７）

式中ζ
－１
⊥ 为考虑壁的拖曳效应的相关修正因子为

［１６］

ζ
－１
⊥ ＝

犇⊥

犇０
＝
４

３
ｓｉｎｈ∑

∞

狀－１

狀（狀＋１）
（２狀－１）（２狀＋３）｛ ×
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式中＝ａｒｃｃｏｓｈ（犔／犚），犔为粒子的中心到界面的

距离。

图２为粒子半径分别为２３０，４００和５５０ｎｍ时，

壁的拖曳效应相关修正因子ζ
－１
⊥ 随距离犔的变化。

图２ 不同粒子垂直于界面的拖曳效应相关修正

因子随距离犔的变化曲线

Ｆｉｇ．２ Ｎｏｒｍａｌｉｚｅｄｗａｌｌｄｒａｇｅｆｆｅｃｔｃｏｒｒｅｃｔｉｏｎｆａｃｔｏｒａｌｏｎｇ

ｔｈｅｄｉｒｅｃｔｉｏｎｏｆｎｏｒｍａｌｔｏｔｈｅｗａｌｌａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆ

ｔｈｅｄｉｓｔａｎｃｅ犔ｆｏｒｔｈｅｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐａｒｔｉｃｌｅｓ

由图２可看出壁的拖曳效应随粒子的中心到界面的

距离犔的增加而减弱，在界面附近垂直界面方向作

布朗运动的粒子受到拖曳效应的影响较大，扩散系

数在小于１０μｍ的区域急剧减小，而且随着粒子的

增大，在越靠近界面的地方，其衰减越快。

图３所示为深度分别为１０，２０，３０和５０μｍ时

拖曳效应相关修正因子随粒径变化关系图。图３中

显示在相同的入射深度，拖曳效应修正因子随粒径

的增加线性减小，可见壁的拖曳效应影响随粒径的

增大而增大。但在不同的深度其衰减率是不同的，

随着入射深度的增加，拖曳效应变弱。由图３可知，

当入射深度达到５０μｍ左右时，拖曳效应相关修正

因子接近１，此时拖曳效应的影响变得很小。

图３ 壁的拖曳效应相关修正因子随粒径变化曲线图

Ｆｉｇ．３ Ｎｏｒｍａｌｉｚｅｄｗａｌｌｄｒａｇｅｆｆｅｃｔｃｏｒｒｅｃｔｉｏｎｆａｃｔｏｒａｌｏｎｇ

ｔｈｅｄｉｒｅｃｔｉｏｎ ｏｆｎｏｒｍａｌｔｏｔｈｅｉｎｔｅｒｆａｃｅ ｗａｌｌ

　　　　ａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆｔｈｅｐａｒｔｉｃｌｅｓｉｚｅ

图４ 粒子半径为２３０ｎｍ、体积分数为１０％的聚苯乙烯

溶液中入射深度为１０，３０，５０μｍ 处散射光光场的

　　　　　　　　归一化自相关函数

Ｆｉｇ．４ Ｎｏｒｍａｌｉｚｅｄａｍｐｌｉｔｕｄｅａｕｔｏｃｏｒｒｅｌａｔｉｏｎｆｕｎｃｔｉｏｎｓｏｆ

ｂａｃｋｓｃａｔｔｅｒｅｄ ｌｉｇｈｔ ｆｉｅｌｄ ｆｒｏｍ １％ ｐｏｌｙｓｔｙｒｅｎｅ

ｍｏｎｏｄｉｓｐｅｒｓｅｓｕｓｐｅｎｓｉｏｎｓｏｆｐａｒｔｉｃｌｅｓｗｉｔｈｒａｄｉｕｓ

犚＝２３０ｎｍｆｏｒ犾ｄ＝１０，３０，５０μｍ，ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ

４　实验结果和讨论

图４所示为体积分数为１０％，半径为２３０ｎｍ

的粒子悬浮液在入射深度分别为１０，３０和５０μｍ

时的背散射光的归一化光场自相关函数。从图４可

以看出，不同深度背散射光的自相关函数都是按单

９５２２
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指数函数单调衰减，证明了实验测得的散射光为单

散射光。但是在不同深度处，其特征衰减时间不同。

利用单指数模拟，当光的入射深度分别为１０，３０和

５０μｍ 时，对应的特征衰减时间分别为３．０７，２．８５

和２．２９ｍｓ，与从单散射理论推导出的特征衰减时

间τ０＝２．７５ｍｓ对比，其标准偏差分别为１１．６％，

３．６％和１６．７％。可见，在光的入射深度为３０μｍ

时，所得到的结果与单散射理论的结果符合得较好。

而对于小于３０μｍ的区域则存在较大的误差。

由分析知，当光的入射深度越小时，对应的固

液界面壁的拖曳效应产生的影响越大。因此，对该

区域的实验数据进行处理时，有必要考虑固 液界面

壁的拖曳效应，对所得的粒径大小采用拖曳效应相

关修正因子ζ
－１
⊥ 进行修正。对于三种不同粒径的粒

子，不考虑拖曳效应影响和考虑拖曳效应修正后得

到的粒径大小的对比如图５所示。其中图５（ａ）为

未考虑拖曳效应影响时测量粒径与给定粒径大小的

比较，从中可以看出当入射深度在２０μｍ以内时，

与给定的粒径值相比较，其标准偏差较大。图５（ｂ）

为经修正后的粒径测量值与给定值的比较，从

图５（ｂ）可见在１０，２０，３０，４０和５０μｍ的不同入射

深度处，对于给定粒子半径为２３０ｎｍ的粒子，通过

修正后测得的半径大小分别为２４２，２３８，２１８，２００和

１９２ｎｍ，其标准偏差分别为５％，３％，５％，１３％和

１６％。对于给定粒子半径为４００ｎｍ的粒子，通过

修正后测得的半径大小分别为４０５，３９３，３８５，３６８和

３２０ｎｍ，其标准偏差分别为１％，２％，４％，８％和

２０％。对于给定粒子半径为５５０ｎｍ的粒子，通过

修正后测得的半径大小分别为５５７，５５４，５３７，４８８和

４６２ｎｍ，其标准偏差分别为１％，０．７％，２％，１１％和

１６％。可见，在光的入射深度小于３０μｍ区域测得

的粒径值与实际值的标准偏差在５％以内。这证明

了在小于３０μｍ的区域能有效地测量单散射光而

得到准确的粒径大小信息。而当入射深度大于

４０μｍ后，考虑拖曳效应修正后得到的粒径与给定

粒径值比较，其标准偏差仍大于１０％，这是由于随

着入射深度的增大，拖曳效应的影响变弱而同时多

次散射的影响占主要地位，多次散射的影响使得测

量的粒径存在较大误差，与给定的粒径相比，随入射

深度的增加，多次散射的影响使得到的粒径变小。

因此，考虑固 液界面拖曳效应对粒径测量的影响，

对于不同粒径的样品，在１０～３０μｍ的单散射区域

测量的结果与给定粒径值相比较，其标准误差小于

５％。

图５ 不同入射深度处测得的粒径与给定粒径的比较。（ａ）为未考虑拖曳效应修正的

测量值；（ｂ）表示考虑拖曳效应修正后的测定值

Ｆｉｇ．５ ＣｏｍｐａｒｉｓｏｎｂｅｔｗｅｅｎｔｈｅｍｅａｓｕｒｅｄｐａｒｔｉｃｌｅｓｉｚｅｓｂｙｌｏｗｃｏｈｅｒｅｎｃｅＤＬＳａｎｄｔｈｅｇｉｖｅｎｐａｒｔｉｃｌｅｓｉｚｅ．（ａ）ｍｅａｓｕｒｅｄ

ｒｅｓｕｌｔｓｗｉｔｈｏｕｔｔａｋｉｎｇｉｎｔｏａｃｃｏｕｎｔｔｈｅｗａｌｌｄｒａｇｅｆｆｅｃｔ；（ｂ）ｍｅａｓｕｒｅｄｒｅｓｕｌｔｓｔａｋｉｎｇｉｎｔｏａｃｃｏｕｎｔｔｈｅｗａｌｌｄｒａｇｅｆｆｅｃｔ

５　结　　论

介绍了固 液界面壁的拖曳效应对相位调制低

相干动态光散射测量颗粒粒径大小的影响。针对相

位调制低相干动态光散射系统，对实验中在不同的

入射深度处测得的样品粒子粒径利用拖曳效应相关

修正因子进行修正，入射深度在１０～３０μｍ区域内

测量的粒径值与样品给定粒径值的标准偏差在５％

以内。结果表明，对于不同粒径的浓悬浮液，利用相

位调制低相干动态光散射来检测浓悬浮液中颗粒的

粒径信息的过程中，考虑固 液界面附近拖曳效应的

影响，可以用拖曳效应相关因子修正来得到准确的

颗粒大小信息。
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ｄｉｆｆｕｓｉｖｅｓｃａｔｔｅｒｉｎｇ［Ｊ］．犃狆狆犾．犗狆狋．，２００１，４０（２４）：４２２２～４２２７
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ｉｎｔｅｒｆｅｒｏｍｅｔｅｒ［Ｊ］．犗狆狋．犔犲狋狋．，２００５，３０（５）：５５５～５５７
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ｂａｓｅｄｏｎｌｏｗｃｏｈｅｒｅｎｃｅｉｎｔｅｒｆｅｒｏｍｅｔｒｙ［Ｊ］．犑．犗狆狋．犛狅犮．犃犿．犃，

１９９９，１６（８）：２００７～２０１２

１４Ｍ．Ｉ．Ｍ．Ｆｅｉｔｏｓａ，Ｏ．Ｎ． Ｍｅｓｑｕｉｔａ． Ｗａｌｌｄｒａｇｅｆｆｅｃｔｏｎ
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ｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ［Ｊ］．犘犺狔狊．犚犲狏．犈，１９９８，５８（５）：１２０５０～１２０５６
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