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多角度光散射颗粒的粒径解析和属性识别
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摘要　通过提取光散射信号中颗粒粒径和属性的非线性特征向量,利用广义神经网络(GRNN)同时解析颗粒粒径

和识别属性.采用经验模态分解(EMD)方法分解颗粒物的光散射信号,提取三维能量分布,计算３种相同粒径不

同属性颗粒的样本熵,发现样本熵能够反映颗粒的属性;为了消除粒径和属性对散射的影响,对散射信号进行

Hilbert变换,提取时频域特征,与样本熵结合组成高维特征集,通过局部线性嵌入(LLE)算法将特征集归为６个特

征向量,作为广义神经网络的输入层,解析粒径和识别属性;采用粒径为０．１１μm的二氧化硅颗粒、２μm和４μm
的聚苯乙烯小球进行实验,结果表明,粒径解析和属性识别的正确率均在９０％以上.
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１　引　　言
大气颗粒物几乎和所有重大的大气环境问题密切相关.频发的雾霾天气不仅使能见度降低,而且影响

人体健康,引发各种疾病.因此,准确了解颗粒物的粒径、属性、浓度等信息对环境保护和人类健康都具有重
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要意义.

颗粒光散射技术已在颗粒粒径测量中得到了广泛应用,如利用光学粒子计数器测量大气颗粒物的光学

粒径分布和浓度[１].利用小角度光散射检测颗粒粒径的颗粒物连续检测器(CPM)假定散射强度只与颗粒

粒径有关,忽略了颗粒属性(折射率)的影响[２],然而在某前向小角度时,散射光强与颗粒粒径并不呈完全的

单调关系,会受到颗粒属性的影响,从而导致粒径测量不准确[３Ｇ６].

为了提高粒径测量的准确度以及识别颗粒物的属性,国内外研究人员进行了相关研究[７Ｇ１０].Jaenicke
等[１１]采用数值模拟分析了单色光源照射时折射率对粒径分布测量的影响;李学彬等[１２]通过分析折射率对

光散射的影响确定了合适的散射角;葛宝臻等[１３]研究了大型民用客舱空气中颗粒物属性对粒径检测的影

响,根据模拟曲线找到了光通量与粒径单调曲线受散射角度影响相对较小的角度;Baumgardner等[１４]提出

用前向散射同时测量云气溶胶的粒径和属性,测量了前向散射角度(４°~１３°)和后向散射角度(１６６°~１７５°)

内的光强,并对粒径为０．３５~１５５０μm 的颗粒物进行了测量;Thomas[１５]研发出了单颗粒光散射的仪器

SPARCLE,同时测量了平流层颗粒的粒径和属性,对于粒径大于５μm 的颗粒物,粒径的测量误差为

±１μm,折射率误差为±０．０５;Chang等[１６]建立了一个具有很高时间分辨率的开放式测量系统,它可以同时

测量５个不同散射角度的光散射,但是仅能对非吸收性(折射率虚部为０)的球形粒子进行了测量;法国航天

局通过４个角度测量颗粒物的粒径和属性,发现１０°处的光强可以忽略颗粒属性的影响,可以用来测量粒

径,另外３个角度用来识别属性,但依然不能避免测量粒径时受到属性的影响.

颗粒物的不同属性会给粒径的测量造成误差,大多数研究者根据光散射分布确定受属性影响最小的

角度,或者通过算法进行补偿.如果在测量颗粒物粒径的同时又能识别其属性,就可以消除属性对粒径

的影响,同时又可获得颗粒物的属性,这对于细颗粒物(PM２．５)的检测和源分析都具有重要意义.本文

同时分析粒径小于０．３５μm的非吸收性颗粒和吸收性颗粒,通过多角度检测散射信号,结合时频分析和

特征提取的方式,利用数据分析找到能表征颗粒物粒径和属性的特征量,并验证其有效性.将有效的特

征量作为广义神经网络的输入层,利用输出层解析颗粒粒径和识别属性,在搭建的平台上测试最低检出

限和准确度.

２　颗粒粒径和折射率对散射光强的影响
根据经典 Mie散射理论,单色光照射到均匀球形粒子上时会发生散射,颗粒散射光强是颗粒粒径、散射

光接收方向角和颗粒折射率的函数.颗粒的不同折射率即表示颗粒的不同属性,折射率包括实部和虚部,当
虚部不为０时,表示颗粒对光具有吸收性[１７Ｇ１８].粒径和属性都会影响光散射,但由于影响的复杂性,通常粒

径检测仪选取前向小角度(通常小于１５°)散射光强检测粒径.在小角度内,光强受颗粒物属性的影响较小,

可认为散射光强与粒径单调相关,然而０．７~３μm颗粒的散射光强与粒径却不是单调相关[９].为了更好地

理解颗粒属性对光散射的影响,选取粒径为１μm和２．５μm的３种不同折射率的球形颗粒进行仿真测试,颗
粒分别选取硫酸液滴(折射率１．４２８－０i)、二氧化硅(折射率１．５３－０．０１i)和碳黑(折射率１．９６－０．６６i)[１３],硫
酸液滴折射率的虚部为０,属于非吸收性颗粒,二氧化硅折射率的虚部较小,碳黑折射率的虚部较大.通过

Mie散射理论计算出散射角为０°~１８０°时的散射光强,图１为１μm颗粒的散射光强曲线,图２为２．５μm颗

粒的散射光强曲线.

　　由图１和图２可以看出:３种颗粒的粒径相同,但属性不同的颗粒的散射光强差别较大;在０°~１５°小角

度时,光强差距不大,随着散射角度增大,光强差别越来越明显;属性相同但粒径不同的颗粒的散射光强也不

同,大颗粒的散射光强相对较大.散射角度较小时,颗粒物属性对散射光强的影响较小,可以认为光强只受

粒径的影响,因此校准时也仅采用不同粒径的聚苯乙烯小球进行校准,导致测量存在误差.不同粒径、不同

属性的颗粒的散射光强曲线不同,这为粒径和属性的同时检测奠定了基础.

０９２９００２Ｇ２
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图１ １μm颗粒的散射光强曲线

Fig．１ Scatteringcurvesofparticleswithsizeof１μm

图２ ２．５μm颗粒的散射光强曲线

Fig．２ Scatteringcurvesofparticleswithsizeof２敭５μm

３　颗粒粒径解析和属性识别的仿真分析
３．１　相同粒径不同属性颗粒的样本熵计算

样本熵由Richman等[１９]于２０００年提出,样本熵通过衡量时间序列复杂性度量信号中产生新模式的概

率,克服了数据偏差,具有更强的抗噪能力和优异的一致性,同时采用较少的数据段即可得到稳定的熵值.
在实际应用中,样本熵可用于由随机成分和确定成分组成的混合信号,具有分析效果优于简单统计参数(如
均值、方差、标准差)和不需要对原始信号进行粗粒化等特点,非常适合对动态信号进行分析.设原始数据序

列为x(１),x(２),,x(N),共N 个数据点,计算该序列样本熵的步骤如下:

１)给定模式维数m,由原序列组成m 维矢量X(i)＝(x(i),x(i＋１),,x(i＋m－１)),i＝１,２,,

N－m＋１;

２)定义X(i)与X(j)之间的距离d(i,j)＝max|x(i＋k)－x(j＋k)|,k＝０,１,,m－１;

３)给定阈值r,对每一个i值统计d(i,j)＜r的数目(模板匹配数)nd(i,j)＜r及此数目与距离总数N－m＋１

的比值,记作Bm
i(r),Bm

i(r)＝
nd(i,j)＜r

N－m＋１
;

４)当１≤j≤N－m 时(j≠i),求Bm
i(r)对所有i的平均值Bm(r)＝

１
N－m＋１ ∑

N－m＋１

i＝１
Bm

i(r);

５)再对m＋１重复１)~３)步,得到Bm＋１(r);

６)理论上,此序列的样本熵为Ssamp(m,r)＝lim
N➝∞

－ln
Bm＋１(r)
Bm(r)

é

ë
êê

ù

û
úú,当N 取有限值时,可得到序列长度为

N 时的样本熵估计值:

Ssamp(m,r,N)＝－ln
Bm＋１(r)
Bm(r)

.

　　针对相同粒径不同属性的颗粒物,考虑到光散射信号的非线性和复杂性,将样本熵和三维能量相结合,
提出将三维能量样本熵作为属性的特征量.利用经验模态分解(EMD)方法分解颗粒的光散射信号.EMD
建立在瞬时频率的基础上,把复杂的非平稳信号表示成有限个本征模态函数(IMF),每个IMF分量是幅度、
频率调制的,因此,非平稳信号通过基于基本模式分量展开,得到了一个可变幅度与可变频率的信号处理方

法,打破了固定幅度和固定频率的傅里叶变换的限制[２０Ｇ２１].从信号分解基函数理论角度来说,经验分解的基

是一种自适应的广义基,因为在信号分解中,基函数依赖于信号本身的特征,而不是预先选定的,因此这种分

解方法更能体现信号自身的特性.在EMD的基础上,提取三维能量分布,计算其样本熵,然后评价颗粒的

属性.具体识别流程如图３所示.

　　选取第２节中的３种属性颗粒作为研究对象,针对粒径相同属性不同的颗粒,选取粒径均为２．５μm的

颗粒,由于实际检测信号中有噪声存在,因此向第２节的仿真信号中加入０dB的白噪声后进行EMD处理,

０９２９００２Ｇ３
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图３ 样本熵提取流程图

Fig．３ Flowchartofsampleentropyextracting

经过EMD后的IMF如图４所示.按照EMD方法进行分解,共得到１０个IMF,３种不同颗粒物的IMF在

幅值上有一定的区别,另外每个IMF分量的时域波形也有所不同.IMF的排列顺序按照频率由高到低的顺

序进行排列,首先被分解出来的是随机噪声成分,噪声所含的频率成分较杂,且与光散射信号相比,其信号所

含成分的频率较高,所以首先被分解出来.其余的IMF分别按照频率的高低顺序被分解出来,最后一个

IMF表示光散射信号的趋势项,也就是表示光散射信号的幅值趋势是由高到低逐渐衰减到０.需要找出一

个特征量表征不同的属性,因而对IMF进行进一步的信号处理.

图４ ２．５μm颗粒散射信号EMD后的IMF.(a)硫酸液滴;(b)二氧化硅;(c)碳黑

Fig．４ IMFofscatteringsignalsofparticleswithsizeof２敭５μmafterEMD敭

 a Sulfatedroplet  b SiO２  c carbonblack

０９２９００２Ｇ４
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　　根据文献[２２Ｇ２３],计算３个散射信号的 Hilbert时频谱,如图５所示,x 轴代表角度值,分辨率为０．１°,

y 轴表示角度值的倒数,可以类比看作是角频率,z轴代表光散射信号的能量值.从图５可以看出,３个时频

谱的区别比较明显．由图５(a)可知,较高的能量主要集中在角度和角频率较小的区域内,随着角度和角频率

不断增大,能量不断衰减至０.在角度为１８０°附近,噪声的存在导致能量随角度增加而减小的趋势突然增

大.由图５(b)可以看出,在０°~１００°范围内,能量的变化比较平缓.图５(c)中能量变化的总体趋势是平稳

的,但局部有起伏振荡的现象.为了量化时频谱的区别,将散射信号的 Hilbert时频谱图在角度域和角频率

域上分别划分,划分出６４个区域,在每个区域内对Hilbert时频谱谱值的幅值进行能量积分,６４个不同区域

能量积分的结果便可以组成不同物质光散射信号的Hilbert谱三维能量棒图,具体分析结果如图６所示.

图５ ２．５μm颗粒散射信号的 Hilbert时频谱.(a)硫酸液滴;(b)二氧化硅;(c)碳黑

Fig．５ HilberttimeＧfrequencyspectraofparticleswithsizeof２敭５μm敭

 a Sulfatedroplet  b SiO２  c carbonblack

　　根据样本熵的计算公式可知有６４个能量值,选取N＝６４,参数m 和r对计算结果的影响非常大,因此,
这两个参数的取值非常重要.根据文献[２４],在计算样本熵时,选择m＝l或m＝２,r＝０．１~０．２５DSD(DSD为原

始时间序列的标准差)比较合适,因此选m＝２,r＝０．２５DSD,取２０个样本分析并进行比较,可以得出３种颗

粒物的样本熵,如图７所示.

　　由图７可知:在３种颗粒中,碳黑颗粒光散射信号的样本熵最大,其取值范围为０．５７~０．５９;二氧化硅颗

粒物光散射信号的样本熵居中,其取值范围为０．５５~０．５６;硫酸液滴的样本熵最小,其取值范围为０．５３~０．５４.
因此,样本熵可以作为区分颗粒物属性的一个特征量.

３．２　粒径不同属性不同颗粒特征向量的提取

由于样本熵的特征只反映了属性的不同,而散射信号中还包含了其他信息,如粒径以及属性之间的相互

影响等,因此还需要用其他特征量来表征颗粒.颗粒光散射信号的特征主要分为时域特征、频域特征、时频

域特征.随着种类的增多及粒径尺寸的不断变化,颗粒的光散射信号会呈现出一种非正常的大幅度波动.

０９２９００２Ｇ５
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图６ ２．５μm颗粒散射信号 Hilbert时频谱的三维能量棒图.(a)硫酸液滴;(b)二氧化硅;(c)碳黑

Fig．６ ThreeＧdimensionalenergybarchartsofHilberttimeＧfrequencyspectraofparticleswithsizeof２敭５μm敭

 a Sulfatedroplet  b SiO２  c carbonblack

图７ ３种颗粒光散射信号的样本熵

Fig．７ Sampleentropiesofthreekindsofparticles

由于时域特征性能不够稳定,因此单一时域特征不能作为评估复杂颗粒种类和粒径状态的特征参数.为了

克服单一特征存在的缺陷,综合运用敏感频带时域、频域及 Hilbert时频域的特征作为颗粒种类及粒径识别

的特征参数,提取１７个特征参数组成一个高维数据集,通过局部线性嵌入(LLE)算法[２５],得到本征维数为６
的低维流形.以０．５μm硫酸液滴、２μm二氧化硅和４μm碳黑这３种颗粒作为研究对象,分别取每个信号

低维流形特征的前２个主元作为直角坐标系的横坐标和纵坐标,则４类信号在二维流形空间的分布如图８
所示,绿色代表硫酸液滴,青色代表二氧化硅,蓝色代表碳黑.由图８可知,属于同一种类别的样本都聚集在

本类的聚类中心周围,类间样本无交叉重叠,具有良好的区分度.因此,这６个特征向量可以作为粒径解析

和属性识别的特征量.
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图８ ３种颗粒的非线性多特征向量分布图

Fig．８ Nonlineareigenvectordistributionsofthreekindsofparticles

４　实验验证与结果分析
４．１　实验装置设计

为了提取粒径和属性的多特征向量,设计了多角度光散射信号采集装置,主要实现以下２个目的:１)尽

量降低粒径检测下限;２)尽量获得高精度的测量信号,保证分辨率.如果要测量粒径小的颗粒,应尽量选

择波长短的光源.尺寸参数接近或小于１的小颗粒符合瑞利散射,在０°~１８０°内的光强变化不明显,几

乎不依赖于折射率,因此波长的选择与粒径的最低检测限有关.本实验检测颗粒的最小粒径为０．１μm,

选择波长为６５０nm的激光二极管光源,采用８个像元数为１６的硅光电二极管阵列检测光散射信号.所

有像元都可以用反向偏压读出存储电荷,具有高灵敏度、低光量探测的能力.像元之间的串扰减小,保持

了信号的纯度.相邻像元的间隔为０．１mm,放置在距颗粒５０mm处,可以检测１．６°范围内的散射光强,

通过模数(AD)转换可以获得１２８个检测数据,通过 Mie散射理论计算各数据差值,可以得到１０２４个数

据点.为了使光束尽量捕捉到单颗粒,在激光器后端加入一个透镜,焦距为８０mm,３D检测装置示意图

如图９所示.

图９ 多角度光散射检测装置的３D示意图

Fig．９ ３DdiagramofmultiＧanglelightscatteringtestingunit

４．２　样本测试和结果分析

根据第３节的信号处理流程获取特征量,利用已知粒径样本的非线性多特征作为特征向量输入到广义

神经网络中进行训练,将待分类测试样本输入到已训练好的神经网络中进行分类.通过雾化发生装置对二

氧化硅和聚苯乙烯小球进行测试,采用粒径分别为０．１１μm的二氧化硅球形颗粒以及２μm和４μm的聚苯

乙烯小球的各１００个样本作为总样本,选取前８０个样本作为训练样本,后２０个样本作为测试样本,测试结

果如表１所示.
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表１ ３种颗粒样本的测试结果

Table１ Testingresultsofthreekindsofparticlessamples

Number
０．１１μmSiO２

０．１１μm ２μm ４μm

２μmpolystyrenesphere

０．１１μm ２μm ４μm

４μmpolystyrenesphere

０．１１μm ２μm ４μm

１ ０．９９ ０．０１ ０ ０ ０．９８ ０．０２ ０ ０．０２ ０．９８

２ ０．９６ ０．０４ ０ ０ ０．９９ ０．０１ ０ ０．０６ ０．９４

３ ０．９７ ０．０３ ０ ０ ０．９９ ０．０１ ０ ０．０８ ０．９２

４ １．００ ０．００ ０ ０ ０．９９ ０．０１ ０ ０．０４ ０．９６

５ ０．９７ ０．０３ ０ ０ １．００ ０ ０ ０．０３ ０．９７

６ ０．９６ ０．０４ ０ ０ １．００ ０ ０ ０．０８ ０．９２

７ ０．９７ ０．０３ ０ ０ ０．９８ ０．０２ ０ ０．０３ ０．９７

８ ０．９８ ０．０２ ０ ０ ０．９９ ０．０１ ０ ０．０３ ０．９７

９ ０．９４ ０．０６ ０ ０ １．００ ０ ０ ０．０３ ０．９７

１０ ０．９４ ０．０６ ０ ０ ０．９７ ０ ０ ０．０３ ０．９７

１１ ０．９５ ０．０５ ０ ０ ０．９９ ０．０１ ０ ０．０９ ０．９１

１２ ０．９３ ０．０７ ０ ０ ０．９８ ０．０２ ０ ０．０１ ０．９９

１３ ０．９７ ０．０３ ０ ０ １．００ ０ ０ ０．０３ ０．９７

１４ ０．９４ ０．０６ ０ ０ ０．９８ ０．０２ ０ ０．０３ ０．９７

１５ ０．９８ ０．０２ ０ ０ １．００ ０ ０ ０．０２ ０．９８

１６ ０．９７ ０．０３ ０ ０ １．００ ０ ０ ０．０１ ０．９９

１７ ０．９８ ０．０２ ０ ０ １．００ ０ ０ ０．０１ ０．９９

１８ ０．９５ ０．０５ ０ ０ １．００ ０ ０ ０．０４ ０．９６

１９ ０．９６ ０．０４ ０ ０ ０．９９ ０．０１ ０ ０．０４ ０．９６

２０ ０．９７ ０．０３ ０ ０ １．００ ０ ０ ０．０３ ０．９７

　　由表１可知,粒径为０．１１μm的二氧化硅的解析正确率在９３％以上,因此多角度散射信号采集装置结

合特征量提取的方式可以达到颗粒粒径为０．１１μm的测量下限.对于实验中２种不同属性的颗粒物,属性

识别的准确率可以达到１００％;对于３种粒径、２种属性的颗粒物,识别程度均在９０％以上,说明选取的特征

量可以表征颗粒物的粒径和属性.

５　结　　论
通过提取光散射信号的非线性特征向量,利用广义神经网络实现粒径解析和属性识别.首先,对散射信

号进行EMD和三维能量分布处理,选取合适的模式维数和阈值计算３种颗粒散射信号的样本熵,计算结果

表明,３种不同的颗粒物具有不同的样本熵,因此样本熵可以作为属性识别的一个特征量.其次,利用

Hilbert变换提取了１６个特征量组成高维特征集,利用LLE算法将高维特征集归为６个特征向量,这６个

特征向量可以作为粒径和属性的判定特征;将这６个特征向量作为广义神经网络的输入层,判断粒径和属

性.选择３种颗粒在搭建的平台进行测试,由测试结果可知,多角度散射信号采集装置结合特征量提取的方

式能够解析粒径为０．１１μm的颗粒,并且粒径解析和属性识别的正确率在９０％以上.粒径和属性的同时解

析不仅消除了属性对粒径解析的影响,而且提高了粒径解析的准确度,为PM２．５或可入肺颗粒物(PM１)粒

径的准确解析与颗粒快速源识别提供了一种可行方法.
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