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基于带通滤波器的激光二极管自混频纳米颗粒
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摘要　激光二极管自混频技术可用于纳米颗粒的测量，采用多通道带通滤波技术分别测量了１８０，１００，６０ｎｍ三种

纳米颗粒，获得自混频信号的频带功率谱（ＰＳＢＰＦ）。作为比较，对实时提取的自混频信号进行傅里叶变换得到功

率谱密度（ＰＳＤ）函数。分别对ＰＳＤ函数和ＰＳＢＰＦ反演计算得到颗粒粒径分布。结果显示：两种方法得到的颗粒

粒径分布基本一致，并与商用仪器测试结果吻合。对两种处理方式的模式矩阵分析表明，多通道带通滤波技术明

显优于ＰＳＤ函数处理方式。
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１　引　　言

随着科学技术和生产工艺过程的日益发展和完

善，颗粒的粒度有不断减小的趋势。超细颗粒特别

是纳米颗粒所体现出来的不寻常特性，使它有着非

常广泛的应用背景。在材料科学领域，采用粒度小

的组块可以使块状材料强度提高，均匀性改善，并且

具有与众不同的良好性能。在低温物理方面，用超

细银颗粒制成的热交换器用于 Ｈｅ３—Ｈｅ４稀释制

冷机，可使最低制冷温度从３０ｍＫ 降低到２ｍＫ。

颗粒体系的粒度决定着其在工艺过程和各种应用过

程中的性质和行为。颗粒粒径的测量是颗粒测量中

最基本、同时也是最普遍的测量。对颗粒进行测量，

０５１２００１１



光　　　学　　　学　　　报

尤其是超细颗粒及纳米颗粒的测量，对改善产品质

量、控制环境污染和保障人身健康等有着重大的经

济意义和深远的社会意义［１～４］。

纳米颗粒的光学测量主要基于动态光散射原

理，利用纳米颗粒的布朗运动特征获取颗粒的粒径

信息。广泛采用的是光子相关光谱（ＰＣＳ）技术和光

子互相关光谱（ＰＣＣＳ）技术，这些技术对实验装置的

性能要求高，要求稳定的激光源、高灵敏度的光探测

器（如光电倍增管）和高性能的信号处理系统（如数

字相关器）。最近几年，研究人员将自混频相干

（ＳＭＩ）技术引入纳米颗粒测试技术中，发展了一种

基于ＳＭＩ技术的动态光散射纳米颗粒测量方

法［５～９］。这种方法将颗粒的散射光信号送入激光器

的谐振腔放大并与原始光相干得到混频信号。自混

频信号反映了纳米颗粒布朗运动的特征，从中可获

得纳米颗粒的粒度信息。与ＰＣＳ和ＰＣＣＳ技术相

比较，ＳＭＩ技术的优点主要体现在：采用了自混频

信号放大技术从而降低了对探测器灵敏度的要求；

避免了激光源漂移的影响；测量装置结构简单等。

无论是ＰＣＳ，ＰＣＣＳ技术还是ＳＭＩ技术，都是研

究纳米颗粒布朗运动，探测和处理的都是信号的动

态特征。纳米颗粒粒径及其分布的获取，或来源于

自相关函数，或来源于功率谱密度（ＰＳＤ）函数。目

前的测量技术在信号采集方面主要以采集信号序列

为主，信号处理由数字相关器或由计算机完成。这

要求昂贵的数字相关器、较高的数／模转换（Ａ／Ｄ）卡

采样速率、较大的计算机储存资源和一定的ＣＰＵ

处理时间，对成本控制和实时测量不利。

本文通过激光ＳＭＩ技术对标准纳米颗粒进行

测量，获取ＳＭＩ信号。采用多通道带通滤波技术对

ＳＭＩ信号进行处理，得到信号的功率谱曲线即频带

功率谱信号（ＰＳＢＰＦ）。对信号功率谱进行反演获

得颗粒的粒径分布信息。多通道带通滤波可通过硬

件实现，避免了数字相关器的使用，降低对 Ａ／Ｄ卡

的要求、节省信号处理时间和硬件成本，实现对颗粒

参数的快速测量。

２　激光自混频的时间相关函数与功率

谱函数

如图１所示，半导体激光器（ＬＤ）发出的激光被

透镜会聚到样品池中的纳米颗粒上，颗粒的后向散

射光由同一透镜反馈回半导体激光谐振腔内，与腔

内激光发生自混频，小部分自混频信号从激光器后

端面射出，被置于后方的光电探测器（ＰＤ）侦测

到［１０］。

图１ 纳米颗粒激光自混频技术原理图

Ｆｉｇ．１ Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆｔｈｅｌａｓｅｒｄｉｏｄｅｓｅｌｆｍｉｘｉｎｇｉｎｔｅｒｆｅｒｏｍｅｔｒｙｆｏｒｎａｎｏｐａｒｔｉｃｌｅｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔ

　　当纳米颗粒作布朗运动时，自混频信号的时间

自相关函数如下［１１］：

犚（τ）＝犘
２
０ １＋２犿

２ 犆Ｍｉｅ
２〈犖〉ｅｘｐ（－犇狇

２
τ［ ］），

（１）

式中犘０ 为激光输出功率，犆Ｍｉｅ是与颗粒的折射率、

颗粒粒径、颗粒与探测点的距离有关的常数（称作米

氏散射光强因子），犿是与半导体激光器内部结构有

关的特征参数，〈犖〉是散射体积内的平均颗粒数，犇

是扩散系数，狇＝
４π狀

λ
ｓｉｎ
θ
２
是散射矢量的值。（１）式

包含一常数项和一扰动项，常数项代表无外反馈（即

不存在纳米颗粒）扰动时信号自相关函数，即自相

关函数的基线，扰动项代表有外反馈（即存在纳米颗

粒）扰动时反映颗粒布朗运动特征的成份。扰动项

由 两 个 因 子 的 乘 积 组 成， 分 别 是 系 数

２犿２ 犆Ｍｉｅ
２〈犖〉和布朗因子ｅｘｐ（－犇狇

２
τ）。布朗因子

来源于纳米颗粒的布朗运动，由散射矢量大小和扩

散系数犇决定。扩散系数犇（＝犽Ｂ犜／３πη犱）与颗粒

的粒径犱、粘度系数η和温度犜有关。扩散系数包含

了纳米颗粒粒径的信息，因此由布朗因子可以提取

出颗粒粒径的信息。

（１）式所表示的自相关函数中与颗粒布朗运动

特征有关的项可以表示为

犚０（τ）＝ｅｘｐ（－犇狇
２
τ）， （２）

所对应的ＰＳＤ函数就是犚０（τ）的傅里叶变换：

０５１２００１２
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犛０（ω）＝犉犚０（τ［ ］）＝∫
∞

－∞

犚０（τ）ｅｘｐ（－ｉωτ）ｄτ，

（３）

由此可得到布朗因子所对应的 ＰＳＤ 函数表达式

为［１２］

犛０（ω）＝
狇
２犇

（２π犳）
２
＋（狇

２犇）２
． （４）

　　自混频信号的ＰＳＤ函数与自相关函数等价，都

包含了纳米颗粒的粒径信息。

３　基于带通滤波技术的测试原理与实

验装置

实验装置分光学系统和电子系统两部分（见

图１）。光学系统包括半导体激光器探测器模块

（ＬＤＰＤ）、会聚透镜和样品池；电子系统包括半导体

激光器驱动电路和交流耦合跨阻放大电路。ＬＤ中

的激光芯片被驱动电路激励产生激光，出射光经透

镜会聚到样品池中的纳米颗粒上，颗粒的后向散射

光经透镜耦合入激光腔内产生激光自混频，很小部

分自混频信号透过激光腔后端面，被置于激光芯片

后方的光电探测器侦测并转化为微弱的电流信号，

电流信号经过交流耦合跨阻放大器转化为自混频电

压信号。

根据（４）式给出的自混频信号ＰＳＤ函数和扩散

系数关系犇（＝犽Ｂ犜／３πη犱）可知，其频谱特征与纳

米颗粒的粒度存在对应关系。颗粒越小，自混频信

号的频谱分布越向高频区扩展；反之，大粒径颗粒的

自混频信号主要分布在低频区。因此，对自混频信

号的频谱分析可通过多种途径解决［１３～１６］。一种途

径是用Ａ／Ｄ卡实时采集自混频电压信号，将所得到

的离散信号送入计算机，将离散信号进行傅里叶变

换获得ＰＳＤ函数，如图２（ａ）所示。在本文中，采用

带通滤波技术对自混频信号进行处理。将电压信号

并行送入１６个通道，每个通道包含缓冲器、带通滤

波器（ＢＰＦ）和ＲＭＳ处理器（ＡＤ５３６）。每个通道的

ＢＰＦ具有不同中心频率，１６个通道的ＢＰＦ中心频

率按照对数坐标均匀分布在２２．５Ｈｚ和６．８２ｋＨｚ

频率范围内。１６个通道的信号方均根值被Ａ／Ｄ卡

采样，取平方后即得到１６路不同中心频率处相应频

段内的ＰＳＢＰＦ，如图２（ｂ）所示。

图２ ＰＳＤ和ＰＳＢＰＦ两种信号处理方式

Ｆｉｇ．２ ＴｗｏｍｅｔｈｏｄｓｏｆＰＳＤａｎｄＰＳＢＰＦｆｏｒｓｉｇｎａｌｐｒｏｃｅｓｓｉｎｇ

　　单个通道带通滤波的信号功率谱为

犛ＢＰＦ犻 （ω）＝∫
∞

０

犛（ω）犎犻（ω）
２ｄω，　（犻＝１，２，…，犕）

（５）

式中犻为频率通道号，对应不同的频率区域，犕 为通

道总数；ω为角频率；犛（ω）为不存在ＢＰＦ时的ＰＳＤ

函数；犎犻（ω）为第犻通道ＢＰＦ的频率响应函数，适用

于各种ＢＰＦ。本文实验中取二阶ＫＲＣ带通滤波，二

阶带通函数的标准形式是犎（ω）＝犎０ＢＰ犎ＢＰ（ω），式

中犎０ＢＰ称为谐振增益
［１７］，取犎０ＢＰ＝ 槡２２犙－１，犙＞

槡２
３
，

犎ＢＰ（ω）＝
（ｊω／ω０）／犙

１－（ω／ω０）
２
＋（ｊω／ω０）／犙

． （６）

　　ＰＳＤ函数与颗粒粒径之间的线性关系如下：

０５１２００１３
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犛犻（ω）∝∑
犖

犼＝１

狇
２犇（狓犼）

ω
２
犻 ＋ 狇

２犇（狓犼［ ］）

烐烏 烑

２

ｍａｔｒｉｘ

犆犼，Ｍｉｅ
２
犳狓（ ）犼 Δ狓
烐烏 烑

犼

ｐａｒｔｉｃｌｅｓｉｚｅｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ

，　（犻＝１，２，…，犕） （７）

式中ω犻为第犻档频率值，犼为粒径分档号（犼＝１，２，…，犖），对应不同的粒径分档，犖为粒径分档总数；狓犼为第

犼档颗粒粒径平均值；Δ狓犼为第犼档粒径的分档宽度；犳（狓犼）为第犼档粒径颗粒的数目分布函数，米氏散射光强

因子犆犼，Ｍｉｅ与颗粒数目分布函数组合成以光强因子为权重的颗粒粒径分布函数。ＰＳＢＰＦ与颗粒粒径之间的

线性关系如下：

犛ＢＰＦ犻 （ω）∝∑
犖

犼＝１∫
∞

０

狇
２犇（狓犼）

ω
２
＋ 狇

２犇（狓犼［ ］）２
· 犎犻（ω）

２ｄ

烐烏 烑

ω

ｍａｔｒｉｘ

· 犆犼，Ｍｉｅ
２
犳（狓犼）Δ狓
烐烏 烑

犼

ｐａｒｔｉｃｌｅｓｉｚｅｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ

．　（犻＝１，２，…，犕） （８）

（７）式和（８）式均为线性方程组，可写成矩阵与向量

犛＝犕犉的形式。其中向量犛即ＰＳＤ函数犛犻（ω）和

ＰＳＢＰＦ犛ＢＰＦ犻 （ω），均可通过实验测量得到；在二种处

理方法中，模式矩阵犕 具有不同的形式，都可通过

理论计算得到；向量犉是以光强因子为权重的颗粒

粒径分布函数，可通过反演计算得到。在颗粒测量

领域，较常用的反演方法有 Ｃｈａｈｉｎｅ 算 法
［１８］、

Ｋａｃｚｍａｒｚ投影算法
［１９］等。本文在 Ｋａｃｚｍａｒｚ投影

算法的基础上应用改进的投影算法进行反演计

算［１０］。

４　实验结果与讨论

图３给出了标称粒径为６０ｎｍ和１００ｎｍ两种

聚苯乙烯标准纳米颗粒（由中国石油大学提供）以及

１８０ｎｍ二氧化硅标准纳米颗粒（由武汉华科科技有

限公司提供）的测量结果。可以看出，ＰＳＤ曲线呈

洛仑兹函数展宽，在双对数坐标下，高频区曲线随频

率增加呈明显的线性下降；纳米颗粒粒径越小，曲线

展宽越大；此外还可以看到，由于周边环境噪声影

响，ＰＳＤ函数曲线在低频区域（大于２００Ｈｚ）存在误

图３ 标准纳米颗粒的ＰＳＤ函数曲线

Ｆｉｇ．３ ＭｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｒｅｓｕｌｔｓｏｆｔｈｅＰＳＤｏｆｔｈｅｓｅｌｆｍｉｘｉｎｇ

ｓｉｇｎａｌｓｆｏｒｓｔａｎｄａｒｄｎａｎｏｐａｒｔｉｃｌｅｓ

差。图４给出了三种标准纳米颗粒的ＰＳＢＰＦ测量

结果。可以看出，ＰＳＢＰＦ曲线呈钟形分布，标称粒

径分别为６０，１００，１８０ｎｍ纳米颗粒的ＰＳＢＰＦ曲线

峰值位置依次位于第十通道、第八通道和第七通道。

图４ 标准纳米颗粒自混频信号的ＰＳＢＰＦ

Ｆｉｇ．４ＰＳＢＰＦｏｆｓｔａｎｄａｒｄｎａｎｏｐａｒｔｉｃｌｅｓ

应用改进的投影算法分别对实验测得的ＰＳＤ

函数和ＰＳＢＰＦ进行反演计算，以获得颗粒粒径分

布。对于测得的ＰＳＤ函数，在１０Ｈｚ～１２．４ｋＨｚ频

率范围内按对数区间均匀选取犕＝３２个值，颗粒粒

径分布函数在１０～１０００ｎｍ粒径区间按对数区间

均匀选取粒径值，颗粒粒径分档数取犖＝３２。对于

ＰＳＢＰＦ信号反演计算，如前所述，在频率范围

２２．５Ｈｚ～６．８２ｋＨｚ内按对数区间均匀选取 犕＝

１６测量通道，颗粒粒径分布函数参数的选取与ＰＳＤ

函数的反演计算一致。

图５～７分别给出了１８０，１００，６０ｎｍ标准颗粒

的反演结果图，其中带▲曲线是由ＰＳＤ函数信号反

演计算得到的颗粒粒径分布曲线（标ＰＳＤ），见（７）

式，带●曲线是由ＰＳＢＰＦ信号反演计算得到的结

果（标ＰＳＢＰＦ），见（８）式。为了验证测量结果的合

理性，在 相 同测量 条件 下采 用马尔 文 公 司 的

ＺｅｔａｓｉｚｅｒＮａｎｏＺＳ纳米颗粒测量仪对三种标准颗粒

０５１２００１４
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进行了比照测试，测量结果在图中以带■曲线（标

Ｍａｌｖｅｒｎ）画出。可以看出，二种反演方法计算得到

的三个纳米颗粒试样的粒径分布曲线均较好地与

ＺｅｔａｓｉｚｅｒＮａｎｏＺＳ纳米颗粒测量仪的测量结果

吻合。

图５ 标称粒径１８０ｎｍ标准颗粒反演结果

Ｆｉｇ．５Ｉｎｖｅｒｓｉｏｎｒｅｓｕｌｔｓｏｆｔｈｅ１８０ｎｍｎａｎｏｐａｒｔｉｃｌｅｓ

为了比较两种处理方法反演问题的病态情况，

在２２．５Ｈｚ～６．８２ｋＨｚ频率区间和１０～１０００ｎｍ

粒径区间内计算两种方法的模式矩阵（３２×３２），如

图８所示。可以看出ＰＳＤ函数反演方法［图８（ａ）］

和ＰＳＢＰＦ反演方法［图８（ｂ）］的模式矩阵具有不

同的特征。ＰＳＢＰＦ反演方法的模式矩阵在对角线

附近具有极大值，而且极大值不随粒径的变化而变

化；ＰＳＤ函数反演方法的模式矩阵则不具备这样的

特征。分别计算两个模式矩阵的条件数发现，ＰＳＤ

函数反演方法模式矩阵的条件数为９．４×１０１０，而

ＰＳＢＰＦ反演方法模式矩阵的条件数为１．６×１０９。

从颗粒粒径分布反演计算的角度来说，模式矩阵的

条件数越小，反演问题越容易得到 合 理 的 结

果［９，２０，２１］。为了进一步考察两种处理方法的差异，

对双峰分布纳米颗粒系进行了模拟计算。首先设定

颗粒粒径分布函数，分别计算ＰＳＤ和相应的ＰＳ

ＢＰＦ并赋予一定的随机误差。然后采用对应的模

式矩阵（见图８）进行反演计算，并与设定的粒径分

布函数比较。作为示例，图９给出了粒径比狓２／狓１

分别为２和５的两个双峰分布颗粒系的反演结果，

ＰＳＤ和ＰＳＢＰＦ的随机误差控制在±５％以内。带

■曲线为设定的颗粒粒径分布，带●曲线是ＰＳＤ函

数的反演结果，带Δ曲线是ＰＳＢＰＦ的反演结果。

图６ 标称粒径１００ｎｍ标准颗粒反演结果

Ｆｉｇ．６Ｉｎｖｅｒｓｉｏｎｒｅｓｕｌｔｓｏｆｔｈｅ１００ｎｍｎａｎｏｐａｒｔｉｃｌｅｓ

图７ 标称粒径６０ｎｍ标准颗粒反演结果

Ｆｉｇ．７Ｉｎｖｅｒｓｉｏｎｒｅｓｕｌｔｓｏｆｔｈｅ６０ｎｍｎａｎｏｐａｒｔｉｃｌｅｓ

图８ 反演问题中的模式矩阵。（ａ）ＰＳＤ函数反演方法；（ｂ）ＰＳＢＰＦ反演方法

Ｆｉｇ．８ Ｍｏｄａｌｍａｔｒｉｃｅｓｏｆｔｈｅｉｎｖｅｒｓｅａｌｇｏｒｉｔｈｍｓｂａｓｅｄｏｎ（ａ）ＰＳＤａｎｄ（ｂ）ＰＳＢＰＦ

０５１２００１５
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图９ 两种方法对双峰分布颗粒系模拟计算结果比较。（ａ）粒径比为２；（ｂ）粒径比为５

Ｆｉｇ．９Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎｏｆｔｈｅｓｉｍｕｌａｔｅｄｒｅｓｕｌｔｓｏｎｂｉｍｏｄａｌｐａｒｔｉｃｌｅｓｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔｍｅｔｈｏｄｓ．（ａ）Ｒａｔｉｏｏｆｍｅａｎ

ｐａｒｔｉｃｌｅｓｉｚｅｓｉｓ２；（ｂ）ｒａｔｉｏｏｆｍｅａｎｐａｒｔｉｃｌｅｓｉｚｅｓｉｓ５

可以看出，当粒径比值较小时，两种方法均覆盖了相

应的粒径范围但无法分辨出双峰结构；当粒径比值

较大时，反演结果可体现出双峰结构，ＰＳＢＰＦ处理

方法具有较强的粒径分辨能力。

因此，采用ＰＳＢＰＦ处理方法测量纳米颗粒粒

径分布优于直接采用ＰＳＤ函数的反演方法。此外，

ＰＳＤ函数处理方法需要采集一系列的自混频信号、

作傅里叶变换，这需要快速的数据采集系统、大量的

计算机内存和花费一定的ＣＰＵ时间；而ＰＳＢＰＦ处

理方法采用了模拟电路方式来实现信号的提取，对

数据采集速度、内存容量要求不高，并且省去了傅里

叶变换的ＣＰＵ时间。这对实现纳米颗粒粒径的实

时测量和研制便携式纳米颗粒测量仪是非常有

利的。

５　结　　论

采用带通滤波技术对激光ＳＭＩ信号进行处理，

在频率对数坐标上均匀设置多个中心频率的二阶

ＢＰＦ和ＲＭＳ处理器，得到自混频信号的ＰＳＢＰＦ

并反演获得颗粒粒径分布信息。实验测试了三个标

准纳米颗粒试样，所得粒径分布与传统的ＰＳＤ处理

结果和Ｍａｌｖｅｒｎ公司的动态光散射纳米粒度分析仪

测试结果吻合。理论分析了ＰＳＢＰＦ处理方法的病

态情况，模拟计算了双峰分布颗粒系的反演结果，并

与ＰＳＤ函数方法进行比较。

实验结果与模拟计算显示：基于ＰＳＢＰＦ处理

技术的激光自混频纳米颗粒测量方法较好地改善了

ＰＳＤ处理方法模式矩阵的病态情况。可通过模拟

电路实现，从而降低对数据采样率的要求、节省信号

处理时间和数据储存容量，有利于实现实时测量和

研制便携式纳米颗粒测量仪。

致谢　Ｍａｌｖｅｒｎ公司上海代表处朱天兴先生和黎小

宇工程师及上海理工大学材料学院何代华博士对本

文所涉三个试样进行了比照测量，谨表谢意。
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