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一种纳米颗粒粒度测量的快速图像动态光散射法研究

刘丽丽 蔡小舒 张 杰 徐呈泽
上海理工大学 颗粒与两相流测量研究所上海市动力工程多相流动与传热重点实验室 , 上海 200093

摘要 提出了一种新的基于图像相关处理的图像动态光散射纳米颗粒粒度测量方法。该方法采用图像法测量纳米

颗粒动态光散射空间分布信号，以很短时间间隔拍摄两幅动态光散射信号空间分布图，再用二维相关算法对这两

幅图像进行处理，获得对应衰减时刻的相关系数，根据相应衰减时刻的粒径-相关系数曲线求得纳米颗粒的粒度。

与传统动态光散射测量方法相比，将测量时间从百秒级缩短到微秒级，数据处理时间也缩短到毫秒级。对 79、482
和 948 nm三种不同粒径的标准颗粒进行实验，测量结果误差小于 7％，可以实现纳米颗粒粒度测量的实时在线。
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Abstract A novel imaging dynamic light scattering method for nano-particle sizing which greatly reduces the

data processing time is proposed. In this method the scattered signal of particles is recorded as images. Two

images of spacial distribution of the scattered light signal are taken in a very short time interval, and the

correlation coefficient of the two images is calculated, and then the particle size can be determined by the

particle size- correlation coefficient curve at the corresponding delay time. Compared to the traditional

dynamic light scattering method, the measure time is shortened from hundreds of seconds to microseconds,

and the data processing time is shortened to the milliseconds. Three different latex nano-particles (79、482 and

948 nm) are measured in the experiments of nano-particles, and the measurement error is less than 7%, which

illustrates that the real-time online measurement and data-processing can be truly realized.
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1 引 言
动态光散射法(DLS)是测量纳米颗粒粒径最重要的方法之一，其优点是非接触式测量. 测量结果准确 [1-4]。

但是获得足够多的数据通常需要较长的测量时间，整个测量过程为数十秒到百秒以上。利用电荷耗合器件(CCD)
作为面阵探测器的图像动态光散射法(IDLS)最早在 1993年由Wong等 [5]初步尝试开发，其测量的是 CCD传感器

不同圆环上不同角度的光散射信号。其后在 1996年Kirsch等[6]用CCD相机测量在某一固定角度的散射光信号。

基于 CCD相机的图像动态光散射法是利用面阵 CCD捕捉悬浮液中做布朗运动的纳米颗粒的动态散射光空间

分布信号，并以图像形式保存。该方法等效于用数以万计的 CCD像素作为传感器同步并行测量，与采用 1个传

1



光 学 学 报

0529001-

感器的传统DLS法相比，获取相同的数据量可以大大缩短测量时间。不过由于早前相机的帧率只能达到 3 frame/s
左右，甚至更低，因此无论是Wong等 [5]或者 Kirsch等 [6]都是在纯甘油中，测量的是颗粒极慢速的布朗运动。后

续也有一些学者对采用 CCD相机作为探测器的动态光散射法进行了理论及实验上的探究 [7-11]，但都没有对水

悬浮液中进行过测量。近年来，随着图像传感器 CCD和互补金属氧化物体半导体(CMOS)技术的快速发展，每

秒钟可以拍摄上万帧的高速相机技术已经相当成熟。王志永等[12]已经成功地运用图像动态光散射法测量了以

水为介质的单分散标准颗粒的粒径，并且采用高速相机将测量时间缩短至 1 s以内，使得纳米颗粒粒径信息的

实时在线测量成为可能。

但是前人在图像动态光散射法的数据处理上，一直都是采用传统的自相关算法进行计算。无论是 Kirsch
等[6]对不同圆环上不同角度的动态光散射信号的计算，还是王志永等 [12]对某一固定角度的动态散射光信号的处

理，都是先对图像进行网格划分，进而再对一维时间序列上的像素数据进行自相关计算。1) 在进行网格划分

时，网格大小的确定涉及到动态光散射光斑大小的问题，也就是传统动态光散射法中所涉及的相干面积的概

念。如果把图像上所有光斑视为一个整体，那么光强值是恒定的。当只对一个光斑进行观察时，会发现光斑

会从暗到亮交替变化，它的光强值也会随着时间呈现出随机的涨落 [3]。当观察的光斑数目增加时，光强值的涨

落幅度也会相应地减小。一般，把一个光斑对应为一个相干面积，当划分的网格刚好覆盖一个光斑(网格面积

等于一个相干面积)时，信噪比最大 [13-14]。而如何确定一个网格正好覆盖一个光斑在图像动态光散射法中较为

困难，因此网格的划分只能近似。2) 在对时间序列上的一维数据进行相关计算时，由于自相关函数是在时间

域上的计算，信号截取长度(采样点 N)不同，计算的结果就不一样。根据统计理论，只有达到足够多的数据量

以后，自相关曲线才能收敛于一个较为稳定的结果，但计算上会非常耗时。

本文提出一种新的数据处理方法，通过计算不同时刻两幅动态光散射信号图像的二维相关度来得到不同

衰减时刻的相关系数。该方法可以大大减少处理图像的数量和运算量，同时提高计算精度。算法不受信号数

据长短的影响，用很少量的图像便可收敛于正确结果。

2 实验原理及装置
动态光散射法的测量原理建立在颗粒的布朗运动之上。处于布朗运动中的纳米球形颗粒，其扩散系数 DT

与颗粒粒径 D之间的关系可以用斯托克斯—爱因斯坦公式给出：

D T = KBT
3πηD , (1)

式中 KB是波尔兹曼常数，T为热力学温度，η为分散介质的动力粘度。动态光散射技术是通过观测由相干光

束照射纳米颗粒形成的散射光斑的脉动来表征颗粒大小的一种技术 (如图 1所示)[15]。当颗粒的粒径较小时，

颗粒的布朗运动较快；散射光信号的起伏涨落也相应地较快；反之，当粒径较大时，颗粒的布朗运动较慢，散

射光信号的起伏涨落也就较慢。

图 1 动态光散射原理示意图

Fig.1 Schematic diagram of DLS
定义散射光波与入射光波的波矢之差为散射矢量，q=Ks-KI，其 q的模值与散射角θ以及光波长 l的关系为

q = 4πn
λ

sinæ
è

ö
ø

θ
2 , (2)

式中θ为散射角，l为光在真空中的波长，n为分散介质的折射率。散射光斑信号在一定的观测时间范围内是
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平稳脉动的随机信号。若散射区域内所有微粒的粒径统一，即被测纳米颗粒是单分散的，在零差拍检测模

式下 [2-4]则可用以下自相关函数来表征这种平稳的脉动。

g2( )τ = D T A[ ]1 + β exp( )-2Γτ ， (3)
式中 τ 是延滞时间，β是实验常数，A是自相关函数的基线，Γ是衰减线宽。Γ与表征颗粒布朗运动的扩散系

数 DT以及散射矢量 q存在如下关系 :
Γ = D T q

2 . (4)
图像动态光散射法的实验装置如图 2所示，通过图像记录不同时刻的散射光信号，像素值的大小反映了

不同时刻不同空间位置的散射光强大小，散射光斑图像如图 3所示。

图 2 动态光散射法装置示意图

Fig.2 Experimental setup of IDLS

图 3 散射光斑图像

Fig.3 Speckle pattern

3 相关算法及数据处理
相关技术是处理随机过程常用的一种方法。在动态光散射法中，为了从散射光强的起伏涨落中获得颗粒

的布朗运动信息，从而得扩散系数 DT，采用的是时间自相关函数。(5)式是时间自相关函数的定义式：

G ( )τ = I ( )t + τ = lim
T→ ∞

1
T ∫0T I ( )t I ( )t + τ dt . (5)

在传统的动态光散射法中，测量装置中的硬件相关器对光电倍增管所接收到的散射光强信号反复进行“相

乘”及“相加”，计算得到自相关曲线。为了得到可靠的统计性结果，必须要有大量的数据。因此无论是测量时

间还是数据处理时间都较长。图 4所示为文献 [12]中图像动态光散射法的网格划分及数据处理示意图。图像被

划分为 i×j个网格，等效于 i×j个光强信号的时间数列，再根据(5)式对每列数据进行自相关计算。在数据处理上

与传统的动态光散射法一样，都需要大量数据，来保证统计结果的正确性。

图 4 文献 [12]图像网格处理

Fig.4 Image meshing of Reference[12]

自相关函数是信号与延迟后信号之间相似性的度量，如图 5所示，只要知道不同延迟时间间隔信号之间

的相关程度，便可绘制出自相关曲线。图像动态光散射法的光散射信号是用相机记录的图像，不同时刻的

3



光 学 学 报

0529001-

图像可代表不同延迟时间后的信号，依次计算第一幅图像与第二幅，第三幅，第四幅……之间的相关度，便

可得到不同延滞时间下的相似性。这里没有采用时间自相关函数的数学定义 [(5)式]来计算自相关曲线，而

是从其物理本质出发，利用图像动态光散射法的“图像信号”计算其二维相关度，依次连接不同时间间隔的

相关系数，便得到自相关曲线。与传统的 DLS自相关函数算法相比，该算法以空间平均代替时间上的统计，

不受数据量多少的约束，因为每两幅图像之间的相关度只与帧率和实验系统的固有参数(如散射角θ，分散剂

粘度η，实验温度 T等)有关。

图 5 自相关函数的物理释义

Fig.5 Physical interpretation of autocorrelation function

4 实验研究与结果分析
4.1 实验装置

实验装置如图 6所示，包括激光器，透镜，高速相机，光阑等。所使用的光源是功率为 50 mW的半导体激

光器，波长 532 nm，光束直径约为 20 mm。其中透镜 1(焦距 f1=50 mm)把激光聚焦到颗粒群上，透镜

2(焦距 f2=150 mm)接收纳米颗粒的动态光散射信号并成像在 CMOS面阵上。这里使用的光阑为可调光阑，可

以决定有效的散射区域面积，控制进入 CMOS的散射光。所使用的高速相机型号为 MotionProX3，图像传感

器为 CMOS，位深为 8 bit，传感器有效面积为 15.4 mm×12.3 mm，包含 1280 pixel×1024 pixel，每个像素的面积

为 12 mm×12 mm。

实验中，光阑孔直径为 0.8 mm，从散射区域中心到图像传感器的距离约为 11 cm，因此，一个光斑的尺寸预

估为 2304 mm2，或者 4 pixel×4 pixel对应为一个相干面积。相机固定在 45°方向，所有的测量都是在 200 pixel×
128 pixel相同的分辨率下进行。实验测量了 79、482和 948 nm三种聚苯乙烯标准颗粒，分散剂为过滤过的蒸

馏水。为避免复散射影响[16]，对溶液进行充分稀释，使得颗粒在溶液中的浓度足够小。整个实验过程都在室温

下(25±5 ℃)进行，所有测量都重复五次。

图 6 实验装置

Fig.6 Experimental setup
4.2 结果分析

4.2.1 用新算法计算自相关曲线，通过指数函数拟合的方法反演粒径

图 7所示为三种颗粒在 25 ℃，以水为分散剂时的理论自相关曲线。从图中可以看到，79、482和 948 nm
4
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标准颗粒的自相关曲线衰减到零的时间大致分别为 2、20和 40 ms。以 8290 frame/s的帧率进行拍摄，则分别

用 20、160和 300张图像可覆盖这三种纳米标准颗粒的自相关曲线衰减过程。图 8所示为该三种纳米标准颗

粒(均用 400张图像计算)的自相关曲线及拟合结果。表 1是其测量结果及偏差。

表 1 基于自相关曲线拟合得到的粒径及偏差

Table 1 Calculated particle sizes and deviation by fitting the autocorrelation curve
Nominal value /nm

Measured results /nm
Deviation /%

79
77.3
2.15

482
452.6
6.10

948
982.4
3.63

上 述 测 量 结 果 充 分 说 明 该 方 法 能 在 较 少 图 像 数 量 情 况 下 得 到 较 准 确 结 果 。 而 采 用 传 统 的

自相关算法，400张图像的数据量则无法保证得到准确结果。图 9为采用传统自相关算法对 948 nm颗粒分别

以 400张和 2000张图像计算的自相关曲线及其拟合结果，可以发现差别很大。图 10为三种颗粒分别用 20、160
和 300张图像计算所得自相关曲线及拟合结果，与图 8相比，只是曲线的长度变短，而曲线形状没有任何变化，

说明该方法不受数据量的约束，只要图像数能够覆盖自相关衰减的全过程，就能得到正确的结果。

图 11 所示为这三种纳米标准颗粒五次测量 (五组)不同图像计算所得到的自相关曲线 (拍摄帧率为

8290 frame/s ，图像数为 400张)。三种颗粒衰减曲线的分散度很小。对于衰减到接近零以后的曲线，呈现出

锯齿状的波动，是因为图像传感器在拍摄图像时存在暗电流造成，俗称白噪音，当两幅图像的相关系数较大

时，这种噪音不会对结果产生影响。

图 7 三种颗粒在水中 , 25 ℃时的标准自相关曲线

Fig.7 Standard autocorrelation curve of three kinds of particles
at 25 ℃ in water

图 8 表程的与计算得到的自相关曲线的比较(均用 400张图像)
Fig.8 Comparison of autocorrelation curves between standard
andcalculated (by new correlation algorithm with 400 images)

图 9 采用传统自相关算法对 948 nm颗粒分别以 400张和

2000张图像计算的自相关曲线及其拟合结果

Fig.9 Measured autocorrelation curve and fitted results for 948
nm particle respectively with 400 and 2000 images by the

traditional time-autocorrelation algorithm

图 10 三种颗粒分别采用 20、160和 300张图像计算所得结果

Fig.10 Results of three kinds of particles calculated by new
correlation algorithm respectively with 20、160和 300 images
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图 11 三种颗粒用五组不同图像计算所得的自相关曲线

Fig.11 Autocorrelation curves calculated with five groups of different images
4.2.2 用两张图像计算相关系数，根据相关系数反演粒径

由图 7知，纳米颗粒动态光散射的自相关曲线是单调递减的指数函数，对于不同大小颗粒在不同的衰减

时刻，都有唯一的相关系数，且不同颗粒在相同衰减时刻的相关系数也不同，颗粒粒径越大，相关系数越

大。因此在某一固定的衰减时刻，可以以颗粒粒径作为横坐标，以相关系数作为纵坐标绘制曲线，如图 12所

示。这就意味着仅通过计算对应时间间隔两张图像间的相关系数，就可以测得被测纳米颗粒的粒度。

以 τ = 0.2 ms和τ = 0.5 ms 为例，分别计算了 79、482、948 nm三种颗粒时间间隔为和的图像间的相关系数，并

在 τ = 0.2 ms和τ = 0.5 ms 的粒径—相关系数曲线上标出，如图 13所示。得到的相关系数均落在相应的曲线附近。

表 2是根据图 13计算所得的这三种纳米标准颗粒粒径及与标称值之间的偏差。三种颗粒的测量误差均在 7%以

内。这表明仅通过 2幅图像就可以测得纳米颗粒的平均粒径。如果以 2000 frames/s的帧率计，则拍摄两张图像

的测量时间仅需 0.5 ms，以配置为 i7-3612 QM四核处理器的笔记本电脑来计算，则计算时间仅需 0.1 s。

表 2 根据相关系数计算所得粒径及其误差

Table 2 Calculated particle sizes and deviation based on the correlation coefficient

Particle
size /nm

79
482
948

Decay time τ /ms
0.25

Correlation
coefficient
0.6458
0.9310
0.9648

Results /nm
81.5
498.8
994.4

Deviation /%
3.0
3.5
4.9

0.5
Correlation
coefficient
0.4157
0.8677
0.9317

Results /nm
81.2
502.2
1007.7

Deviation /%
2.8
4.2
6.3

图 12 1～1000 nm 颗粒在不同衰减时刻的相关系数

Fig.12 Correlation coefficient of different decay time for
1～1000 nm particles

图 13 根据两张图像之间的相关系数计算粒径

Fig.13 Calculate particle sizes according to the correlation
coefficient between two images
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5 结 论
1) 针对 IDLS提出了一种新的相关算法来反演颗粒粒径，充分利用图像的空间二维性，直接计算一定时

间间隔图像间的二维相似性，得到不同衰减时刻的相关系数，因此算法不受数据量多少的约束。

2) 该方法求得被测纳米颗粒粒径有两种方式：将相关系数依次按时间排列，得到自相关曲线。通过传

统指数函数数据处理算法求得粒径；或者可直接根据两幅图像之间的相关系数，在对应衰减时刻的粒径—

相关系数曲线上求得粒径。相比较而言，第二种方式更直接，更省时，最少可以仅用两幅图像得到纳米颗粒

的粒度。这使得测量时间可以缩短到微秒级，可以实时、在线、原位测量。

3) 对 79、482和 948 nm三种纳米标准颗粒进行了实验，采用两种数据处理方法的测量结果误差均小于

7％。与传统 DLS测量方法以及 IDLS测量方法比较，分别将测量时间从百秒级和秒级缩短到微秒级，减少了

3~5个数量级，数据处理时间也缩短到毫秒级，并提高了计算精度，可以实现测量与处理的实时。
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