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图像动态光散射法纳米颗粒粒度分布反演算法研究

张　杰　蔡小舒　周　骛
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　针对基于整体相关的图像动态光散射法(IDLS)测量颗粒粒径分布(PSD)问题,研究了全局搜索(GS)算法反

演颗粒粒径分布,对峰值为７９nm、多分布指数(PDI)为１０％的单峰颗粒系和峰值分别为７９nm与３５２nm、多分布

指数均为１０％的双峰颗粒系进行了反演数值仿真,结果表明全局搜索算法能较好地反演出颗粒粒径分布情况.以

此为基础,对峰值为７９nm的单峰分布颗粒系,峰值为７９nm和３５２nm、７９nm和４８２nm的两组双峰分布颗粒系

进行了实验测量及算法对比研究,结果表明在单峰分布颗粒系下,相对于累积量法,全局搜索算法反演效果较好;

在双峰分布颗粒系下,全局搜索算法与双指数法反演结果基本一致.由此可知,对于图像动态光散射颗粒粒径分

布测量方法,全局搜索算法能够有效地反演出单峰分布和双峰分布颗粒系的颗粒粒径分布,是反演多分散颗粒系

的一种有效方法.
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１　引　　言
动态光散射(DLS)技术是测量亚微米与纳米颗粒粒径分布(PSD)的一种有效技术[１Ｇ２],该技术测量结果

准确,且测量过程为非介入式.但为了得到足够准确的结果,需要获得足够多的数据,这通常需要消耗几十

甚至上百秒时间.随着相机技术的发展,利用 CCD 或 CMOS作为面阵探测器的图像动态光散射法
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(IDLS)[３Ｇ８]大大缩减了测量时间,但是该方法数据处理主要还是采用传统的自相关算法.对此,刘丽丽等[９]

从自相关算法的本质出发,提出了通过计算两幅不同时刻动态光散射信号图像的二维相关度来得到自相关

函数(ACF),从而得到粒径信息的数据处理方法.该方法利用了图像统计相关这一特性,提高了自相关函

数的稳定性,同时大大减少了需要处理的图像量和计算量.但这种方法只能得到纳米颗粒的平均粒度,不能

得到粒度分布.
在此基础上,本文进行了图像动态光散射法中全局搜索(GS)算法反演颗粒粒径分布的研究,分别对单

峰和双峰分布颗粒的图像自相关函数进行数值仿真反演,并开展实验验证及算法对比研究.

２　图像动态光散射法测量基本原理
动态光散射法通过测量处在布朗运动状态的颗粒散射光强随时间涨落的原理而获得颗粒粒径信息.随

机散射光信号涨落的快慢与扩散系数有关,可以用多分散系的归一化光强自相关函数g(２)(τ)和电场自相关

函数g(１)(τ)表示:

g(２)(τ)＝＜
I(t)I(t＋τ)＞
＜I(t)＞２

＝∫
∞

０
G(Γ)１＋exp(－２Γτ)[ ]dΓ＝１＋β g(１)(τ)２, (１)

g １( ) (τ)＝∫
∞

０
G(Γ)exp(－Γτ)dΓ, (２)

式中I(t)和I(t＋τ)分别为t和t＋τ时刻的散射光强,＜＞为时间平均,τ为延迟时间,Γ 为衰减线宽,β为

仪器常数,G(Γ)为归一化的衰减线宽分布函数,即∫
∞

０
G(Γ)dΓ＝１.衰减线宽与颗粒粒径的关系为

Γ＝DTq２,q＝
４πn
λ０
sinθ
２
,D＝

kBT
３πηDT

, (３)

式中DT 为颗粒的平移扩散系数,q 为散射矢量的模,λ０ 为入射激光在真空中的波长,n 为分散介质的折射

率,θ为散射角,kB 为玻尔兹曼常数,T 为绝对温度,η为分散介质的动力黏度,D 为颗粒的水力学直径.
(２)式离散化可得

g １( ) (τ)＝∑
N

i＝１
G(Γi)exp(－Γiτ), (４)

式中∑
N

i＝１
G(Γi)＝１.

求解(４)式得到G(Γi)和Γi,即得到颗粒粒径分布情况.
对(２)式的反演属于对第一类Fredhom积分方程的求解,由于该方程是一个病态方程,自相关函数的稳

定性对获得准确稳定的结果极其重要.图像动态光散射法数据处理算法是基于二维图像的相关度分析得到

图像整体的自相关曲线,从而得到颗粒粒径信息.对于两幅时间间隔为τa 的图像,两者的相关系数由下式

决定:

g(τa)＝
∑
m
∑
n

(Am,n －A)(Bm,n －B)

∑
m
∑
n

(Am,n －A)
２

[ ] ∑
m
∑
n

(Bm,n －B)
２

[ ]
, (５)

式中Am,n和Bm,n分别为第一幅和第二幅图像的第m 行、第n 列处像素的灰度值,A 和B 分别为第一幅和第

二幅图像所有像素灰度值的平均值.由于图像相关是根据两幅图像数以万计的像素灰度值计算得到的,所
以图像相关具有统计的稳定性,因此能获得比较稳定的自相关函数,有利于对颗粒粒径的准确反演.图１为

通过图像相关度分析计算得到自相关函数的过程.不同衰减时刻的实际相关系数由第一幅和第二幅,第一

幅和第三幅,,第一幅和第n 幅图像的相关计算得到,最终根据这些相关系数得到图像的自相关曲线,
图２所示为实际双峰分布颗粒系计算得到的自相关曲线.对于(４)式,其最小二乘解可表示为

minf( ) ＝min∑
M

i＝１
∑
N

i＝１
G(Γi)exp(－Γiτi)－g(１)(τi)－B[ ]

２
{ }, (６)
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图１　利用图像相关分析计算自相关函数过程

Fig敭１　CalculationprocessforACFbasedonimagecorrelation

图２　图像整体相关所得的自相关曲线

Fig敭２　ACFbasedonimagecorrelation

约束条件为∑
N

i＝１
G(Γi)＝１,G(Γi)≥０.(６)式中B 为整体相关获得的自相关曲线的基线,主要由相机的暗

电流决定,如图２所示.

３　算法原理
３．１　全局搜索算法

分散搜索算法等启发式搜索算法的优点是能找到一个全局优化点,但其精确度不够.局部搜索算法精

确度很高,但只能收敛到局部优化点.Ugray等[１０]于２００７年提出一种结合分散搜索算法和局部求解器的

多起点全局优化算法,即全局搜索算法.
全局搜索算法基本流程如图３所示.

１)在初始点x０处运行局部优化算法.如果求解能得到一个极小值,以极小值点为圆心,初始点和极小

值点之间的距离初步估计为吸引盆地的半径.同时记录目标函数的值f(x０),将该点目标函数值加上惩罚

因子与限制条件越界程度的乘积,即可得到此时的评价函数的值.因此可行点处(惩罚因子为零)评价函数

的值等于其目标函数的值,评分函数值越小表示该点越优.

２)通过分散搜索法生成一个实验点参考集R(m 个).

３)第一阶段,从R 中选取部分实验点(n 个)评估对应的评价函数,选取评价值最好的点作为开始点

x１,并运行局部优化算法求解对应的极小值.比较f(x０)和f(x１)的大小,选取两者中最小值作为初始局

部阈值,并将已经计算过的点从实验点参考集中删除.第二阶段,重复检查剩余实验点(除了第一阶段中的

部分实验点),判断是否需要运行局部优化算法.当实验点x 满足以下所有条件时运行局部优化算法:

A．点x 不落于任何现有吸引盆地内;

B．点x 的评价函数比当前阈值小;

C．点x 在可行域内.
利用局部优化算法进行局部优化,有两种可能结果:

０９２９００１Ｇ３
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A．与现有局部解比较,如果点x 的位置距离现有局部解点xp较远或者点x 的目标函数值f(x)与局部

解相差较大,将点x 到xp的半球区域作为一个新的吸引盆地;

B．与现有局部解比较,如果存在一个局部解点xq,其目标函数值f(xq)与点xp 的目标函数值相近,则
算法认为xq与xp相同,将x 到xq之间的距离作为此时的吸引盆地半径.

如此反复直至检查完所有实验点,吸引盆地之间叠加,再无实验点可选为止.

４)最后选取所有极小值中的最小值作为全局最小值,算法运行结束.

３．２　分散搜索法

分散搜索法对于全局搜索算法至关重要.分散搜索法是基于种群的元启发式算法,是进化算法的一种,
迭代过程中不停地保留和更新种群元素.分散搜索算法与其他基于种群的元启发式进化算法(比如遗传算

法)的不同在于分散搜索算法主要通过种群(一般用参考集表示种群)的组合来产生新个体.分散搜索算法

在结构上一般包括５个部分,即多样性解生成法、参考集更新法、子集生成法、解合并法和解改进法[１１].其

基本流程如图４所示,分成５个步骤:

１)初始化:设定参考集的大小m,初始值x０,解的取值范围,创建初始集合R０,包括解的取值范围中的

最大值、最小值、中间值和初始值x０这４个点;

２)结合R０,利用多样性解生成法产生参考集大小为m 的多样性初始参考集R;

３)评估R 中每一点的目标函数值,并按目标函数值从小到大排序,设定最大值为f(xb);

４)利用子集产生法从参考集R 中构建一系列子集,对这些子集的解利用解合并法生成新的解,然后利

用解改进法对该新解进行改进,如果新解不在R 中并且其目标函数值小于f(xb),则更新参考集,用新解代

替xb;

５)判断是否有新解产生,如果有新解产生,返回步骤３),如果没有新解产生,算法终止.

图３　全局搜索算法基本流程

Fig敭３　Flowchartofglobalsearchalgorithm

图４　分散搜索算法基本流程

Fig敭４　Flowchartofscattersearchalgorithm

４　模拟数据分析
为了验证全局搜索算法的反演效果,分别对单分散颗粒系和双分散颗粒系的模拟数据进行反演.数值

模拟的条件如下:入射波长为５３２nm,散射角为４５°,温度为２２℃,此时分散介质(水)的动力黏度为

９．６２７×１０－４Pas,分散介质的折射率为１．３３３.模拟颗粒的粒径分布如图５所示,对于单分散颗粒系,峰值

为７９nm,多分散系数(PDI)为１０．０％;对于双分散颗粒系,峰值为３５２nm和７９nm,峰位比为１∶１,多分散

系数均为１０．０％.反演中,初始值均设定为１００nm(即对于单峰分布颗粒系的反演x０＝[１００];对于双峰分

布颗粒系的反演x０＝[１００,１００]),实验点集合的大小m＝１０００,第一阶段选取的部分实验点大小n＝２００.
反演范围为[１,１０００](单位为nm),随机噪声水平分别为０．００１,０．００５,０．０１０条件下,分别对单峰和双峰分布

０９２９００１Ｇ４
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颗粒系进行反演,结果如图６和图７所示,相应的模拟实验数据如表１和表２所示.

图５　模拟信号.(a)单分散颗粒系;(b)双分散颗粒系

Fig敭５　SimulatedresultsofPSD敭 a Unimodalparticles  b bimodalparticles

图６　单分散颗粒系的反演结果

Fig敭６　Inversionresultsofunimodalparticles

图７　双分散颗粒系的反演结果

Fig敭７　Inversionresultsofbimodalparticles

表１　不同噪声水平下单峰分布颗粒系反演数据

Table１　Inversiondataofunimodalparticlesatdifferentnoiselevels

Noiselevel Peakvalue/nm Peakvalueerror/％ PDI/％
０．００１ ７９．４２ ０．５３ １１．８３
０．００５ ７９．７８ ０．９９ ９．１０
０．０１０ ７７．９２ １．３７ ９．２７
０．０１５ ８７．４８ １０．７３ ３．４０
０．０２０ ７３．９０ ６．４６ ２．００

０．０２２
６９．９１
１３１．８５

１１．５１
６６．９０

５．４１
３．０３

表２　不同噪声水平下双峰分布颗粒系反演数据

Table２　Inversiondataofbimodalparticlesatdifferentnoiselevels

Noiselevel Peakvalue/nm Peakvalueerror/％ PDI/％ Peakpositionratio

０．００１
３４７．１８
７８．５２

１．３７
１．３６

１２．４３
８．４６

１．０３∶１

０．００５
３４１．３４
７５．８４

３．０３
４．００

１５．６７
３．５７

１．０７∶１

０．０１０
３３３．０８
７１．１８

５．３８
９．９０

１１．８８
４．３５

１．１１∶１

０．０１２
３７２．７４
９０．４９

５．８９
１４．５４

１５．０３
３．６１

１．２３∶１

０．０１３
３０９．５８
６６．６３

１２．０５
１５．６６

２７．４８
１５．５９

０．７７∶１
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　　从图６、７以及表１、２可以看出,对于单峰分布颗粒系,当噪声水平从０．００１增大到０．０２０时,峰值和多分

布指数波动不大,因此全局搜索算法可以很好地反演出单峰分布的颗粒粒径.对于双峰分布颗粒系,随着噪

声水平增大,全局搜索算法能准确地反演出颗粒粒径分布情况.值得指出的是,噪声水平为０．０２２时的单分

散颗粒系反演结果为双峰,与真实值相差较大;噪声水平为０．０１３时的双分散颗粒系反演结果偏离真实值较

多.但是实际测量过程中,图像动态光散射法的图像自相关函数拟合误差小于随机噪声水平为０．０１０时的

拟合误差,如图８所示.因此全局搜索算法适用于图像动态光散射法单峰和双峰分布颗粒系的反演.

图８　噪声水平为０．０１０时双峰分布自相关函数的拟合结果和拟合误差.
(a)模拟信号;(b)实际测量信号;(c)模拟信号拟合误差;(d)实际测量信号拟合误差

Fig敭８　Fittingresultanderrorofautocorrelationfunctionforbimodaldistributionatanoiselevelof０敭０１０敭

 a Simulatedsignal  b measuredsignal  c fittingerrorofsimulatedsignal  d fittingerrorofmeasuredsignal

５　实验数据分析

图９　图像动态光散射法装置示意图

Fig敭９　SchematicdiagramofIDLSsetup

图１０　单分散颗粒系反演结果(７９nm)

Fig敭１０　Inversionresultsofunimodalparticles ７９nm 

图像动态光散射法实验装置主要包括激光器、高速相机、透镜、光阑等,如图９所示.所用激光器是波长

为５３２nm的半导体激光器,功率为５０mW.激光器输出的激光通过透镜聚集到样品池上,高速相机在一侧

接收样品池中颗粒的散射光,并传输到计算机进行数据处理.该装置所用高速相机的型号是 Motion
ProX３,帧率设定为５０００frame/s,在散射角为４５°处接收散射光信号.实验样品为聚苯乙烯标准颗粒,其粒

径标准值和总不确定度分别为(７９±２)nm,(３５２±１３)nm和(４８２±２４)nm,粒径分布标准偏差分别为７,

１１,２１nm.分散介质为蒸馏水,其折射率为１．３３３,实验温度为２２ ℃,此温度下水的动力黏度η＝
９．６２７×１０－４Pas.

为了验证全局搜索算法反演真实颗粒的准确性,对单峰分布颗粒系采用累积量法[１２]和全局搜索法、对
双峰分布颗粒系采用双指数法[１３]和全局搜索法分别进行对比反演运算,结果分别如图１０和表３、图１１和表

４所示.由图１０和表３可以看出,相比累积量法,全局搜索法反演得到的峰值误差小,峰宽窄.由图１１和
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表４可以看出,全局搜索法与双指数法的结果基本一致,较为精确地反映了颗粒的原始分布,但是全局搜索

算法对双峰分布颗粒系的小颗粒粒径(７９nm)反演比双指数法更精确.综上所述,全局搜索法可以很好地

得到单峰和双峰颗粒系的分布,说明全局搜索法是一种有效的反演算法.
模拟中使用的是中央处理器(CPU)为Inter(R)Core(TM)i５Ｇ３３３７U、内存大小为８G的笔记本电脑,处

理１０００幅７９nm和３５２nm混合颗粒的散射图像相关系数和全局寻优计算的平均用时为２２．３３s,测量时间

仅２００ms.如果提高计算机性能,处理时间会更短.

图１１　双分散颗粒系反演结果.(a)７９nm和３５２nm;(b)７９nm和４８２nm
Fig敭１１　Inversionresultsofbimodalparticles敭 a ７９nmand３５２nm  b ７９nmand４８２nm

表３　实测单峰分布颗粒系反演数据(７９nm)

Table３　Measuredinversiondataofunimodalparticles(７９nm)

Method Peakvalue/nm Peakvalueerror/％ PDI/％
Cumulants ８２．６３ ４．５９ １７．３２
Globalsearch ７６．８４ ２．７３ ８．０８

表４　实测双峰分布颗粒系反演数据

Table４　Measuredinversiondataofbimodalparticles

Method

７９nmand３５２nm ７９nmand４８２nm

Peakvalue
/nm

Peakvalue
error/％

PDI/％
Peakposition
ratio

Peakvalue
/nm

Peakvalue
error/％

PDI/％
Peakposition
ratio

Double
exponential

３５９．３９
５８．５４

２．１０
２５．９０

１３．８４
６．３０

２．４０∶１
４５９．９８
９９．５１

４．５７
２５．９６

１４．０８
７．９６

２．５９∶１

Globalsearch
３７３．５３
７３．２１

６．１１
７．３３

１２．８６
７．０１

２．２５∶１
４６７．８３
７３．８４

２．９４
６．５３

１４．１８
８．２２

３．１５∶１

６　结　　论
基于仿真模拟结果可知,采用全局搜索算法的图像动态光散射颗粒粒径分布反演算法能够准确反演得

到峰值为７９nm、多分散系数为１０％的单峰分布和峰值为７９nm和３５２nm、多分散系数均为１０％的双峰分

布颗粒系的粒径分布情况.对７９nm单峰分布颗粒系,７９nm和３５２nm、７９nm和４８２nm两组双峰分布颗

粒系进行实验测量及算法对比研究,结果表明采用全局搜索算法的图像动态光散射颗粒粒径分布反演算法

能够有效地反演出单峰分布和双峰分布颗粒系的颗粒粒径分布.
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