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摘要　为了扩展散射角的接收范围,提高激光粒度仪对亚微米颗粒的测量精度和分辨率,提出了一种结构简单的

环形样品池方法.该方法理论上能够连续无缝地接收０°~１８０°的散射光,且具有测量下限低的优势.基于环形样

品池测量方法,搭建了新型激光粒度测量装置,并对５０,１００,２００,４００nm的标准粒子样品以及由它们组合而成的

混合样品进行了测量实验,并与传统样品池的测量结果进行了比较.结果表明,环形样品池方法能够准确分辨体

积中位径比值为１∶２的标准粒子混合样品.对于亚微米颗粒,环形样品池方法具有测量下限低、测量精度高、分辨

率高和可靠性高的特点.
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１　引　　言
激光粒度仪是通过测量散射光的空间分布分析颗粒大小的仪器,已经在粉体、乳液、液体雾滴的测量中

得到广泛应用[１Ｇ２].随着科学研究和工业生产的发展,测量亚微米颗粒的需求越来越多,因此,如何提高亚微

米颗粒的测量能力是激光粒度测试技术的重要研究方向.颗粒越小,散射角越大,为了扩展激光粒度仪的测

量下限,必须扩大散射角的测量范围.传统样品池由两块互相平行的平板玻璃组成,待测颗粒悬浮于两块玻
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璃之间.由于悬浮介质多为液体,而液体的折射率大于空气,当散射角大于一定范围时,由于全反射的作用,
散射光不能出射到空气中,从而限制了仪器对亚微米颗粒的测量能力.

本文提出了一种以环形玻璃为样品池壁的激光粒度测量方法,能够实现０°~１８０°散射光的连续无缝接

收,进而扩展了激光粒度仪的测量下限.搭建了相应的实验装置,实现了５０,１００,２００,４００nm单分散及混

合样品的粒度分布测量,测量结果与标称值符合良好,表明环形样品池方法能够使仪器的测量下限接近静态

光散射方法的理论极限.

２　激光粒度仪测试原理
典型激光粒度仪的光学结构如图１(a)所示.激光器发出的激光束经滤波和扩束后,变成一束平行光,

照射到样品池上.待测样品悬浮在样品池内,光束遇到颗粒后发生散射,散射光照射到探测器的各个单元

上,被转换成多路电信号,电信号经放大和模拟/数字(A/D)转换后,送入后端的计算机,最后根据散射规律

反演计算颗粒的大小及分布.图１(b)所示为传统样品池的结构示意图.

图１ (a)典型激光粒度仪的光学结构;(b)传统样品池的结构示意图

Fig．１  a Typicalopticalstructureoflaserparticlesizeanalyzer  b structuralschematicoftraditionalsamplecell

　　单个球形颗粒的散射光强可以由建立在麦克斯韦方程组基础上的米氏散射理论来描述[３].在激光粒度

仪中,颗粒的散射光强由一系列分立的环形光电探测单元接收,散射光强在一系列探测单元上的积分为散射

光能分布[４].在平面光照射下,第i个面积为Δsi的探测单元接收到的单个颗粒的散射光能为

E(θi,α,m)＝∬
Δsi

I(θ,α,m)ds, (１)

式中I(θ,α,m)为米氏散射光强[３];θ为散射角;α＝πD/λ为无因次参量,其中D为颗粒直径,λ为分散介质

中的光波长;m为颗粒相对于分散介质的相对折射率;s为探测单元的面积.当积分区间所对应的散射角θ
的变化范围很小时,在此范围内散射光强随散射角的变化近似线性,则(１)式可近似写成

E(θi,α,m)≈I(θi,α,m)Δsi. (２)
在激光粒度仪中,理想的设计是探测单元的面积随着其对应的平均散射角的增大而线性增大[５],即

Δsi＝Cθi, (３)
式中C为常量.进行数据处理时,只需要知道相对光能分布,故令C＝１.另外,假设探测单元的间隔无限

小,每个单元对应的散射角范围也无限小,则根据(３)式,(２)式可改写为

E(θ,α,m)＝I(θ,α,m)θ. (４)

　　在实际的激光粒度仪中,探测单元是分立的,并且散射颗粒由各种不同粒径的颗粒组成,设其体积分布

为w(α),则在α→α＋dα的粒径范围内,颗粒的个数正比于w(α)dα/α３.参考(１)式可得,第i个探测单元

接收到的散射光能的更一般表达式为

E′(θi,m)＝∫E(θi,α,m)
w(α)
α３
dα＝∫w(α)

α３∬
Δsi

I(θ,α,m)dsdα. (５)

在粒度测量中,必须将连续的粒径离散成一系列分立的粒径段:α０→α１,α１→α２,,αjＧ１→αj,,αNＧ１→αN.
记第j粒径段的颗粒体积为Wj.为简洁起见,将E′(θi,m)记作Ei,(５)式可改写为

Ei＝Ki,jWj, (６)
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式中j为粒径段序号,且

Ki,j＝
１

αj －αj－１∫
αj

αj－１

１
α３∬

Δsi

I(θ,α,m)dsdα. (７)

　　通过求解线性方程(６)式,可以得到颗粒的体积分布(W１,W２,,WN).但是,由于米氏散射矩阵K的

高度病态性,(６)式并不能直接求解,只能采用间接的方法求解.目前已有大量论文研究了求解(６)式的方

法,提出了多种有效算法,例如Projeciton算法[６]、改进的Chahine算法[７]、逆蒙特卡罗算法[８]等.这些算法

基本上都是基于以下约束:

min(R)＝ ∑
M

i＝１

(Ki,jWj －Ei)２

Wj ≥０

ì

î

í

ï
ï

ï
ï

, (８)

式中R为残差,M 为探测单元的总个数.为了使反演结果具有物理意义,Wj为非负值.

３　环形样品池与传统样品池的对比
３．１　样品池的结构对比

传统样品池如图１(b)所示,样品池垂直于入射光,当散射光由分散介质(折射率为n１)传播到玻璃(折射

率为n２)时,由折射定律可得

n１sinθ１＝n２sinθ２, (９)
式中θ１,θ２分别为光从分散介质折射到水的入射角和出射角.同样,该散射光由玻璃入射到空气(折射率为

n３＝１)时,满足

n２sinθ２＝n３sinθ３, (１０)
式中θ３为光从玻璃折射到空气的出射角.根据(９)、(１０)式,从折射的角度看,可以忽略平板玻璃的作用,认
为散射光线是由分散介质入射到空气中,即

n１sinθ１＝n３sinθ３. (１１)
由于液体的折射率大于空气的,当散射光线从分散介质出射到空气中时,存在全反射现象,散射角大于液

体Ｇ空气界面全反射角的散射光不能出射到空气中.一般情况下,使用的分散介质为水(折射率n１＝１．３３),
全反射角为４８．８°.因此,传统样品池限制了激光粒度仪散射角的接收范围,导致对亚微米颗粒的测量精度

较差.
为了扩展散射光的接收范围,学者们提出了一些突破全反射限制的方法,其中较有代表性的有４种.

图２(a)所示为一种多光束方法[９],在该方法中,除了传统的垂直照明光(主光束),另外增加了一束斜入射的

照明光(辅助光束).该方法虽然避免了全反射,但难以实现光能分布数据的无缝拼接,为后续的数据反演带

来一定困难.另一种方法是采用梯形样品池结构[１０],如图２(b)所示,该方法用一块梯形玻璃代替了传统样

品池右侧的平板玻璃,只需一束照明光,且小角度散射光从梯形玻璃的平面出射,大角度散射光则从玻璃的

斜面出射,避免了全反射的发生.但是,从平面出射的小角度散射光与斜面出射的超大角度散射光在空间上

部分叠加,相互干扰.第三种方法是采用三角形样品池结构[１１],如图２(c)所示,该方法突破全反射限制的机

理与第二种方法的机理相同,但是其玻璃厚度过大.第四种方法是采用柱面镜样品池结构[１２],如图２(d)所
示,入射光沿着两块玻璃之间的狭缝入射,散射光则从玻璃出射,从而使４５°~１３５°的散射光能够出射到空气

中,胶合在右侧平板玻璃上的柱面镜对相同散射角的出射光起聚焦作用,但是这种方法在小角度散射光的接

收方面存在一定困难.

　　本文提出的基于环形样品池的激光粒度测量系统的光学结构如图３(a)所示.环形样品池的透明池壁

和池内的液体柱组成一个透镜组.针孔的中心和主探测器的中心对于该透镜组互为物像关系.由于该透镜

组在平行于纸面的方向具有聚焦能力,而在垂直于纸面的方向不具有聚焦能力,因此在该透镜组的前面增加

一个平凸柱面透镜,以实现垂直于纸面方向光线的聚焦,从而使针孔以及探测器中心相对于平凸柱面透镜也

呈物像关系.
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图２ (a)多光束示意图;(b)梯形样品池示意图;(c)棱镜式样品池示意图;(d)柱透镜样品池示意图

Fig．２  a Schematicofmultiplebeams  b schematicoftrapezoidalsamplecell  c schematicofprismsamplecell 

 d schematicofcylindricalＧlenssamplecell

激光器发出一束激光,经透镜聚焦与针孔滤波后,经过平凸柱面透镜照射到环形样品池,穿过池壁再照

射到池内的颗粒上.照明光的一部分被颗粒散射,另一部分按原来的传播方向继续前行,再次穿过环形玻璃

被聚焦在主探测器的中心孔上,穿过该中心孔后照射到中心探测器上.针孔到样品池中心的距离与主探测

器中心孔到样品池中心的距离相等.被颗粒散射的光将偏离原来的传播方向,从样品池的环形玻璃池壁出

射,穿过池壁后照射到主探测器和大角度探测器的各个单元上.大角度探测器的各单元、主探测器的中心以

及针孔的中心处在以样品池中心为圆心的圆周(以下称圆形焦面)上.
图３(b)所示为平行于纸面方向的入射光及散射光在样品池内部的传播示意图.由于针孔位于透镜组

的焦点位置,当入射光束到达样品池内部时,在平行于纸面方向上接近于平行光,由于平凸柱面透镜的聚焦

作用,在垂直于纸面方向上为会聚光.同时,由于圆形的特征,样品池中心颗粒发出的任意角度的散射光都

以垂直角度入射到池壁.由于入射角为０°,光线直接入射到空气中,该光线称为中心光线.

图３ (a)基于环形样品池的激光粒度仪在平行于纸面方向上的光束传播示意图;
(b)环形样品池内平行于纸面方向上的入射光与折射光传播示意图

Fig．３  a Propagationschematicofbeamsparalleltopaperinlaserparticlesizeanalyzerbasedonannularsamplecell 

 b propagationschematicofincidentraysandrefractiveraysparalleltopaperwithinannularsamplecell

　　样品池内其他位置颗粒的散射光传播如图４所示.对于散射角为θ的散射光线,样品池内平行于纸面
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方向的入射光线为平行光,故不同位置颗粒的散射光在平行于纸面方向也是平行光.由于样品池的圆对称

性,具有相同散射角度的散射光等效于圆形焦面上的虚物S′点发出的一束发散的照明光束.由于环形样品

池的聚焦作用,在理想条件下,不同位置点的具有相同散射角的散射光必然聚焦在中心光束与圆形焦面的交

点位置,但是由于球差的存在,其聚焦点为弥散斑,弥散斑的大小与球差呈线性关系.球差δL′是入射高度

h的函数,忽略二级以上的球差,可以表示为

δL′＝A１h２＋A２h４, (１２)
式中A１,A２分别为初级球差系数和二级球差系数.对于不同位置颗粒的散射角度为θ的散射光线,其入射

高度可以表示为

h２＝R′sinθ, (１３)
式中R′为环形样品池的内环半径.由(１２)、(１３)式可知,散射角越接近９０°,球差越大,样品池内不同位置的

颗粒发出的相同散射角度的散射光的聚焦性越差.鉴于大角度散射光对应于小颗粒,散射光强随角度的变

化比较缓慢,且采用的大角度探测器面积较大,９０°附近散射光线的聚焦略差并不会影响散射光能分布的探

测精度.对于小角度的散射光,可以使用常规的环形或者扇形探测器接收散射光,测量上限取决于未被散射

的照明光束聚焦点弥散斑的大小.

图４ 样品池内非中心位置颗粒的散射光传播示意图

Fig．４ PropagationschematicofscatteringlightfromparticlesatoffＧcenterpositionwithinsamplecell

　　环形样品池相比于传统样品池,具有更宽的散射角接收范围,理论上具有更小的测量下限与较高的小颗

粒测量灵敏度.环形样品池法相比于其他扩展散射角的方法,理论上在０°~１８０°的范围内,散射光都能从池

壁出射,巧妙地规避了传统方法中全反射的影响,不存在不同照明光束的数据拼接问题,也不存在不同出射

面出射的散射光之间的相互干扰问题,且结构非常简单.

３．２　颗粒散射光能的分布对比

根据米氏散射理论,颗粒直径越小,其空间散射光强分布越接近于对称,散射光强的变化越不明显.根

据(４)式可以计算得到任意球形颗粒对应的光能分布.图５(a)给出了相对折射率m为１．２,α分别为１．９８,

１．３２,０．６６,０．３３,０．１３２,０．０００１时,垂直偏振光照射所对应的光能分布(当入射光波长为６３３nm、分散介质为

水时,D分别为３００,２００,１００,５０,２０,０．０１５nm).认为α＝０．０００１时颗粒无限小.从光能分布看,如果能够

区分颗粒与无限小的颗粒,认为能够分辨.从图５(a)可以看到,当α分别为１．３２,０．６６,０．３３,０．１３２时,光能

分布与α＝０．０００１时的光能分布在全反射角４８．８°之前的差异非常小,因此传统样品池基本上无法区分颗粒

的大小;而环形样品池能够平滑地接收０°~１８０°的散射光,α分别为１．３２,０．６６,０．３３时的散射光能分布与

α＝０．０００１时的有一定差异,在较低的噪声水平下,基本能够分辨出这几种颗粒.使用均方根误差来量化两

个粒径对应的光能分布E１,E２的差异,即

ERMS＝ ∑
M

i＝１

(E１i－E２i)２[ ]
１/２, (１４)
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式中E１,E２已经进行了归一化(总和归一化为１).为便于讨论,光能分布专指归一化后的光能分布.图５(b)
所示为m＝１．２、α＝０．０００１时,垂直偏振光照射下传统样品池与环形样品池光能分布的均方根误差随粒径的

变化趋势.从图５(b)可以看出,对于传统样品池,其对应的粒径和无限小光能分布的均方根误差在小颗粒

位置处均远小于环形样品池的,这说明传统样品池对小颗粒的分辨能力较差,且测量小颗粒时非常容易受到

噪声的干扰.

图５ (a)典型粒径对应的光能分布,灰色区域为传统样品池不能接收的散射角区域;(b)ERMS随α的变化

Fig．５  a Lightenergydistributionscorrespondingtotypicalparticlesizes grayregionisrangeof

scatteringangleunreceivedbytraditionalsamplecell  b ERMSversusα

４　实验与分析
环形样品池虽然从原理上保证了大角度散射光的顺利出射,但是在具体实施时,如何消除杂散光的干扰

是测量亚微米颗粒时必须考虑的问题.杂散光主要来自两方面,一是照明光在行进路径上遇到的光学界面

和反射面的反射、折射以及二次反射、折射.由于本文方法中照明光的干扰集中在１８０°附近,因此只需将最

大角度探测器设置在１３５．６３°附近,就可避开照明光的干扰.第二类杂散光来自颗粒散射光之间的相互干

扰,主要是较强的散射光经某些光学界面和反射面的反射、折射后,在空间上与较弱的散射光叠加,干扰了弱

反射光的接收.在亚微米粒径段,单位体积大颗粒散射的光强远大于单位体积小颗粒散射的光强,前向散射

光强大于后向散射光强.因此采取了两项措施:１)对处在探测器另一侧的样品池外壁进行涂黑处理,如图６
所示,以吸收照射到该面的散射光;２)对来自内壁的反射进行数值补偿.当散射光由水(n１＝１．３３)正入射到

玻璃(n２＝１．４６)中时,由菲涅耳公式[１３]可知,其反射率为

ρ＝
n１/n２－１
n１/n２＋１
æ

è
ç

ö

ø
÷

２

, (１５)

图６ 经外壁涂黑处理的环形样品池内部反射示意图

Fig．６ Schematicofreflectioninsideannularsamplecellwithblackenedektexine
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经计算可得ρ＝０．００２２.根据(１)式,修正后的理论散射光能分布计算公式为

Ei(θ,α,m)＝∬
Δsi

[I(θ,α,m)＋ρI(π－θ,α,m)]ds. (１６)

　　搭建的实验装置如图７所示,大角度探测单元共７个(图７中实际上有８个大角度探测器,但是由于

１８０°附近杂散光较为严重,最后一个大角度探测器的测量值受到严重的干扰,因此共有７个有效的大角度探

测器).在实际的激光粒度仪中,探测器的每个单元所接收到的散射光的平均散射角一般按等比的原则逐渐

增大,比值一般为１∶１．２.在搭建的实验装置中,主探测器的最后一环对应的平均散射角为３７．８５°,故大角度

探测器的平均散射角也按照１∶１．２的比例等比增大,可计算得到其接收的散射角分别为４５．４２°,５４．５０°,

６５．４１°,７８．４９°,９４．１９°,１１３．０２°,１３５．６３°,其中只有主探测器与４５．４２°大角度探测器的情况等同于传统样品池

方法的.激光器为带尾纤的半导体激光器,波长为４５０nm,偏振方向垂直于散射面.使用赛默飞世公司的

４种Duke亚微米标准粒子(折射率m１＝１．５９６,相对于水的折射率m＝１．２)进行了测试,反演算法采用改进

Chahine算法[１１],测量结果如图８所示.图８(a)~(d)和表１所示为环形样品池单个标准粒子样品的测量

结果,其中D５０为体积中位径,CV为变异系数.图８(e)所示为１００nm与２００nm标准粒子混合的测量结果,
图８(f)所示为２００nm与４００nm标准粒子混合的测量结果.图８中还给出了等同于传统样品池的测量结

果,为了清楚显示,未给出等同于传统样品池的光能分布与拟合分布的对比.

图７ 环形样品池实验装置

Fig．７ Experimentalsetupwithannularsamplecell

表１ Duke标准粒子测量结果

Table１ MeasurementresultsofDukestandardparticles

Samplesize/nm ５０ １００ ２００ ４００

MeasuredD５０/nm

４９．１ １０１ ２０６ ３９２

４８．７ １０４ ２０２ ４０７

４９．１ １０２ ２０４ ３９６

MeanD５０/nm ４９．０ １０２ ２０４ ３９８

Cv/％ ０．５ １．５ １．０ ２．０

ReferencedD５０/nm ５１±３ １００±３ ２００±５ ４００±９

　　从图８(a)~(d)的粒度分布曲线和表１可以看出,利用环形样品池装置测得的Duke亚微米标准粒子的

结果与其标称值相比,误差都在其不确定度范围内.从图８(a)~(d)的测量光能分布与拟合光能分布的对

比可以看出,二者吻合程度很高.这说明环形样品池方法在测量亚微米颗粒时具有很高的测量精度和可靠

性,能够准确测量５０nm的标准粒子,基本达到了静态光散射方法的测量极限.从图８(e)和图８(f)可以看

到,环形样品池能较为准确地分辨１００nm和２００nm两个峰,以及２００nm和４００nm两个峰,具有较好的多

峰分辨能力.对于等同于传统样品池的测量结果,５０nm和１００nm颗粒的展宽非常严重,２００nm颗粒有一

定的展宽,且主峰位置有一定偏移,４００nm颗粒的结果与环形样品池的结果基本一致.这表明当颗粒粒径

大于４００nm时,环形样品池与传统样品池的结果基本一致,而对于混合的标准粒子,只能得到位于两种颗
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图８ Duke标准粒子测量结果.(a)５０nm;(b)１００nm;(c)２００nm;(d)４００nm;
(e)１００nm与２００nm混合;(f)２００nm与４００nm混合

Fig．８ MeasurementresultsofDukestandardparticles敭 a ５０nm  b １００nm  c ２００nm  d ４００nm 

 e mixed１００nmand２００nmparticles  f mixed２００nmand４００nmparticles

粒标称值之间的一个峰,不能有效地分辨两个峰.因此,与传统样品池相比,环形样品池测量亚微米颗粒时

具有很高的测量精度、多峰分辨率和可靠性.

５　结　　论
根据亚微米颗粒测量精度的需求,提出了一种基于环形样品池的激光粒度测量方法,并介绍了环形样品

池的结构及工作原理,分别对５０,１００,２００,４００nm的标准粒子以及１００nm与２００nm、２００nm与４００nm
标准粒子混合样品进行了测试.测量结果均在标准粒子标称值的不确定度范围内,且能够准确分辨D５０比

值为１∶２的标准粒子混合样品,达到了较高的测量精度和分辨率.与传统样品池测量结果的对比表明,基于
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环形测量池的激光粒度测试方法对亚微米颗粒具有测量下限低、测量精度高、分辨率高和可靠性高的特点.
本文的设计与实验是建立在以水为分散介质的基础上,如果有特殊的需求,可采用其他分散介质.将激光光

源、聚焦透镜、针孔作为一个整体,并对其位置进行调整,可保持透镜组圆形焦面的半径不变,避免对主探测

器以及大角度探测器的调整.
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