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流动气溶胶动态光散射测量中的流速限制

牟彤彤1,
 

申晋1􀆽,
 

李鑫强1,
 

王梦婕1,
 

王雅静1,
 

刘伟1,
 

袁曦1,
 

陈晓虎2,
 

朱新军3
1山东理工大学电气与电子工程学院,

 

山东
 

淄博
 

255049;
2山东理工大学机械工程学院,

 

山东
 

淄博
 

255049;
3天津工业大学人工智能学院,

 

天津
 

300387

摘要 流速是流动气溶胶动态光散射(DLS)测量的重要制约因素。采用层流条件下的散射光强自相关函数(ACF)

反演模拟和实测的流动气溶胶DLS数据,分析了流动对气溶胶颗粒粒度分布(PSD)测量的制约机制。结果表明,

流速增加对气溶胶PSD反演结果的强烈影响不能通过流速的贡献在光强ACF模型中表达。导致粒度反演困难的

原因是,流速的增加加剧了ACF所在的病态方程的病态性,表现为方程核矩阵条件数的增加。从信号分析的视

角,是由于流速的增加降低了光强ACF中粒度信息的幅值。流速的影响与被测气溶胶的粒径有关,这种与粒径的

关联性,可以通过表征布朗运动的扩散特征时间和表征气溶胶流动的平移特征时间之比进行评估。扩散与平移的

特征时间比,既可表征DLS测量时流速对不同粒径气溶胶的不同影响,也可为实际测量时根据测量对象进行流速

选择提供依据。
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Abstract The
 

flow
 

velocity
 

is
 

an
 

important
 

limiting
 

factor
 

behind
 

dynamic
 

light
 

scattering
 

 DLS 
 

measurements
 

for
 

flowing
 

aerosols 
 

In
 

this
 

paper 
 

the
 

autocorrelation
 

function
 

 ACF 
 

of
 

scattering
 

intensity
 

under
 

the
 

laminar
 

flow
 

condition
 

is
 

used
 

to
 

retrieve
 

the
 

simulated
 

and
 

measured
 

DLS
 

data
 

of
 

flowing
 

aerosols 
 

and
 

the
 

restriction
 

of
 

flow
 

velocities
 

on
 

the
 

measurement
 

of
 

the
 

particle
 

size
 

distribution
 

 PSD 
 

for
 

aerosols
 

is
 

analyzed 
 

The
 

results
 

show
 

that
 

the
 

strong
 

influence
 

of
 

velocity
 

increase
 

on
 

the
 

PSD
 

retrieval
 

results
 

cannot
 

be
 

expressed
 

in
 

the
 

ACF
 

model
 

through
 

the
 

contribution
 

of
 

flow
 

velocities 
 

The
 

reason
 

for
 

the
 

difficulty
 

in
 

particle
 

size
 

inversion
 

is
 

that
 

the
 

velocity
 

increase
 

aggravates
 

the
 

ill
 

condition
 

of
 

the
 

ill-conditioned
 

equation
 

where
 

the
 

ACF
 

is
 

located 
 

which
 

is
 

manifested
 

as
 

the
 

increase
 

in
 

the
 

condition
 

number
 

of
 

the
 

kernel
 

matrix
 

in
 

the
 

equation 
 

From
 

the
 

perspective
 

of
 

signal
 

analysis 
 

the
 

increase
 

in
 

flow
 

velocities
 

reduces
 

the
 

amplitude
 

of
 

particle
 

size
 

information
 

in
 

ACF 
 

The
 

influence
 

of
 

flow
 

velocities
 

is
 

related
 

to
 

the
 

particle
 

size
 

of
 

the
 

measured
 

aerosols 
 

and
 

this
 

relevance
 

to
 

particle
 

sizes
 

can
 

be
 

evaluated
 

by
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comparing
 

the
 

diffusion
 

characteristic
 

time
 

in
 

Brownian
 

motion
 

with
 

the
 

translation
 

characteristic
 

time
 

in
 

aerosol
 

flow 
 

The
 

characteristic
 

time
 

ratio
 

of
 

diffusion
 

to
 

translation
 

can
 

not
 

only
 

characterize
 

the
 

different
 

effects
 

of
 

flow
 

velocities
 

on
 

aerosols
 

with
 

different
 

particle
 

sizes
 

in
 

DLS
 

measurements 
 

but
 

also
 

provide
 

a
 

basis
 

for
 

velocity
 

selection
 

according
 

to
 

the
 

measured
 

objects
 

in
 

actual
 

measurements 
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1 引  言

动态光散射(DLS)技术始于20世 纪60年

代[1-3],已成为一种测量悬浮溶液中亚微米及纳米颗

粒的标准方法[4-6]。其基本原理是,通过测量布朗粒

子散射光强波动的特征时间,得到颗粒的扩散系数,
从而获取颗粒的粒度分布(PSD)[7]。从测量机理上

看,DLS测量技术既能用于溶液中的悬浮颗粒,也
可用于气溶胶颗粒。然而,与液溶胶不同,气溶胶通

常难以存放在固定容器中保持不变,而常规的DLS
测量则要求被测样品处于静止状态[4-6](通常是放在

样品池内)。因此,DLS技术在实际应用中仅限于

溶液中的悬浮颗粒测量。

2006年,Singh等[8]利用香烟产生烟气溶胶,在
实验室中通过控制气溶胶以极低的流速流经散射区

进行了DLS测量,在数据处理时忽略了气溶胶的流

速,并采用累积法反演出气溶胶的平均粒径。2008
年,郭永彩等[9]使用大气采样机将烟气颗粒吸入样

品池中,静置后进行DLS测量。在这两个实验中,
前者忽略了被测颗粒的微小平移运动,由此引起的

测量误差是显而易见的。后者则由于取样方式的限

制,浓度不易控制,且受管壁对烟气颗粒的吸附等因

素的影响,得到的测量结果的准确性和可重复性不

是很高,只可以给出颗粒平均粒径的大致范围。此

外,为降低被测区域的浓度和保持烟气扩散较为均

匀,烟气进入样品池后,需静置8~10
 

min。可以看

出,按照测量液溶胶的通常方式对样品池中静置的

气溶胶进行DLS测量,存在诸多难以克服的困难,
也无法得到与液溶胶颗粒相媲美的测量结果。为解

决这一问题,理想途径是对气溶胶进行流动状态下

的在线测量。
与基于散射光空间依赖性(可用散射角表征)的

静态光散射(SLS)不同,DLS则是基于散射光强的

时间依赖性,可通过光强自相关函数(ACF)或其傅

里叶变换———功率谱表征。按照经典的DLS的定

义,除了布朗运动以外,任何外部因素导致的散射颗

粒(即被测颗粒)位移对光强ACF的贡献,均被视为

测量过程中的噪声作用,因为传统意义上的散射光

强ACF,是布朗运动导致颗粒散射光波动的表征。
如果这些导致散射颗粒产生附加运动的外部因素能

够在光强ACF表达式中得以体现,则不再被视为噪

声,否则,在反演光强 ACF时,这些外部因素对

ACF的贡献就会以虚假信息的形式在反演的粒度

分布中表现出来。由于颗粒流动不会对散射光的空

间依赖性产生影响,因此,与DLS方法相比,基于

SLS机理的各种方法在气溶胶测量研究中取得了更

多的进展[10-15]。而颗粒流动本身存在时间依赖性,
因此对流动的被测颗粒的光强波动进行ACF表征,
是实现流动气溶胶DLS测量的首要条件。流动颗

粒 ACF 的 表 征 问 题 可 追 溯 到 1984 年,当 时

Chowdhury等[16]基于Edwards等[17]的早期工作,
推导出了单分散流动布朗粒子的光强 ACF。在推

导出的光强ACF表达式中,原来表征布朗运动的扩

散项(带有扩散特征时间),改变成了其与表征定向

运动的平移项(带有新引入的平移特征时间)的乘

积。1986年,Taylor等[18]发现,平移项中的平移特

征时间是由流速和入射光束焦点处的半径决定的,
而与散射体相对于入射光束焦点的位置无关,这说

明试图通过改变散射体位置来削弱平移特征时间对

求取扩散特征时间的影响是无效的。他们因此修改

了光强ACF表达式,用入射高斯光束的聚焦半径代

替光束半径。1998年,Weber等[19]建立了多分散

流动布朗粒子的ACF理论模型。一年后,他们提出

可以通过动态光散射同时进行气溶胶的平均粒径、
数量浓度和流速的测量[20]。此后,用于自混频相干

测量的流动布朗粒子的ACF和功率谱表征模型也

相继建立起来[21-22]。
散射光强ACF模型的建立,为流动颗粒DLS

测量奠定了理论基础。但流动气溶胶在实际测量中

的产业化应用,却一直未得以实现。流速本身的限

制是重要因素之一,而且这一因素并未在ACF理论

模型中得以表达。多分散ACF模型建立后的一段

时间,流动气溶胶测量研究[23-24]仍采用单分散气溶

胶的ACF模型,在实验中未涉及流速范围问题。前

述的流动气溶胶测量研究中,带有流速控制的实验

都采用较低的流速(≤1.2
 

m/s)。本文作者从2018
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至2019年进行了流动多分散气溶胶DLS测量的模

拟和实验,发现扩散特征时间和平移特征时间大体

相等时的流速是评估测量结果性能指标的一个临界

值[25],这时的流速值与层流范围的上限有明显差

距,与模拟数据相比,这种差距在实测数据中表现得

更为显著。一般认为,湍流会破坏布朗运动[6],在层

流流速范围内,布朗运动未受到实质性的影响。然

而,即使在层流范围内,采用已经考虑了流速贡献的

ACF模型,流速的增加仍然导致反演得到的气溶胶

分布呈显著劣化的趋势。本文分析和探索流速在其

光强ACF表征背后潜在的对 DLS测量的制约因

素,定量描述其对测量的限制作用,在此基础上,通
过流速、气溶胶粒径和扩散与平移特征时间比三者

之间的关系,给出流动气溶胶DLS测量中流速选取

的参考依据,也是本文将要进行的工作。

2 流动气溶胶DLS测量原理

在DLS技术中,散射光的光强 ACF可表示

为[26]

G(2)(τ)=B[1+β g(1)(τ)2], (1)
式中:B 为测量基线;β 为空间相干因子;g(1)(τ)为
归一化电场ACF。在没有定向流动的状态下,单分

散颗粒体系的电场ACF表示为

g(1)(τ)=exp(-Γτ), (2)

式中:衰减线宽Γ=DTq2;DT=
kBT
3πηd

是颗粒的扩散

系数;|q|=4πn/λ0 sinθ/2是散射矢量的模。在扩

散系数和散射矢量的表达式中,kB 为Boltzmann常

数,T、η和n 分别为介质的绝对温度、黏度系数和

折射率,d 为颗粒粒径,λ0 为入射光波长,θ 为散射

角度。
当布朗运动颗粒存在外力作用下的平移流动

时,其ACF的衰减将由扩散和平移两部分运动共同

作用,如果散射体内的颗粒数量满足高斯统计,则

g(1)(τ)表示为[18]

g(1)(τ)=exp(-Γτ)exp -v2

2ω2τ
2 , (3)

式中:流速v 的方向与散射光接收方向垂直;ω=
λ0
πω0

f 为经透镜后会聚光的束腰,f 和ω0 分别为透

镜焦距和入射光束腰。对于多分散气溶胶,以衰减

线宽为权重来表示g(1)(τ),其离散化形式为

g(1)(τ)=∑
N

i=1
G(Γi)exp(-Γiτ)exp-

v2

2ω2τ
2  ,
(4)

Γi=
16πn2kBT
3ηλ20di

sin2 θ
2  , (5)

式中:N 为散射体内的颗粒数;G(Γi)为归一化的线

宽分布,且满足∑
N

i=1
G(Γi)=1。 将(5)式代入(4)

式,并直接以颗粒粒径为权重表示电场ACF,得到

g(1)
d (τ)=∑

N

i=1
exp -

16πn2kBT
3ηλ20di

sin2 θ
2  ·τ􀭠

􀭡

􀪁
􀪁 􀭤

􀭥

􀪁
􀪁 ×

exp-
v2

2ω2τ
2  ·f(di), (6)

式中:f(di)为待求的PSD,且∑
N

i=1
f(di)=1。(6)式

的向量形式为

g=Af, (7)
式中:A 为电场ACF的核矩阵。(7)式是一典型的

病态方程,即方程的求解对于条件极其敏感,g 中的

极微小误差或噪声,会导致f 的剧烈变化,其解的

变化程度远远大于输入条件的变化程度。这种病态

性的病态程度,可用A 的条件数进行评估,条件数

越大,病态程度越高。病态方程的求解通常用正则

化方法,Tikhonov正则化[27]是广泛采用的正则化

方法,即通过求(7)式等价的泛函极值得到最接近原

解的近似解。

Jα(f)=Af-g 2
2+α2 Lf 2

2, (8)
式中:

 

· 2表示L2范数;正则参数α(>0)采用L-
curve准则选取;正则矩阵L 取单位阵。通过(8)式
求取的分布f 中可能会出现负值,因此对f(di)进
行非负约束,根据(8)式的转化形式求取f(di)。

Jα(f)=
A
αL
􀭠
􀭡

􀪁
􀪁 􀭤

􀭥

􀪁
􀪁 f-

g
0
􀭠
􀭡

􀪁
􀪁 􀭤

􀭥

􀪁
􀪁

2

2
 

,s.t.
 

0≤f(di)≤1。

(9)

3 模拟数据的反演

为评估流动气溶胶光强ACF模型的粒度反演

性能,采用模拟数据对多分散气溶胶进行了反演。
模拟的PSD采用Johnson’s

 

SB 函数[28],

f(d)=a1
σ1

(dmax-dmin) 2π
[t(1-t)]-1×

exp-0.5u1+σ1ln
t
1-t  􀭠

􀭡

􀪁􀪁 􀭤
􀭥

􀪁􀪁 2  +
a2

σ2
(dmax-dmin) 2π

[t(1-t)]-1×

exp-0.5u2+σ2ln
t
1-t  􀭠

􀭡

􀪁􀪁 􀭤
􀭥

􀪁􀪁 2  , (10)
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式中:定位参数dmax、dmin 分别表示最小、最大颗粒

粒径;t=
d-dmin

dmax-dmin
是归一化颗粒粒径,形状参数

σ1、σ2、u1 和u2 为无量纲数,参数a 满足a1+a2=
1,模拟的分布包括单峰和双峰,相应的参数取值如

表1所示。
表1 模拟的PSD参数和属性

Table
 

1 Parameters
 

and
 

properties
 

of
 

the
 

simulated
 

PSDs

P
 

/nm a1 μ1 σ1 a2 μ2 σ2 (dmin,dmax)
 

/nm

223 1.00 4.1 5.5 0 - - (2.01,700.01)

687 1.00 3.0 5.3 0 - - (400.01,1200.01)

152/734 0.35 9.8 5.7 0.65 -4.8 4.8 (2.01,1000.01)

  表1中P 为PSD的峰值位置,模拟实验条件为

λ0=532
 

nm,ω0=0.409
 

mm,f=175
 

mm,T=
298.15

 

K,n=1.0003,θ=90°,kB=1.3807×
10-23

 

J·K-1,η=18.37×10-3
 

mPa·s。ACF模型中

的参数取B=1,β=0.7,待求f(di)的取样点数取

120。为保证流体处于层流状态,流速的范围通过

雷诺数Re=ρ0D0v/η 限定,Re 表达式中的ρ0 和

D0 分别为流体介质的密度和流体所经管的当量

直径。参照本文实验条件,取ρ0=1.293
 

kg·m-3,

D0=12
 

mm。根据Re≤2000的层流条件,流速v
在0~2.3

 

m/s之间,以0.3
 

m/s为间隔,从0~
2.1

 

m/s选取8个速度值作为已知的条件参数。
为接近实验条件下的实测数据,在模拟数据中加

入随机噪声

G(2)
noise(τ)=G(2)(τ)+δn(τ), (11)

式中:n(τ)为高斯随机噪声;δ 代表噪声水平,依次

选0、10-5、10-3 三个等级的噪声水平。
为评估反演效果,引入性能指标———峰值位置

误差(EP)和分布误差(EF),分别表示为

EP=
Ptr-Pin

Ptr
, (12)

EF=
1
N∑

N

1 ftr(d)-fin(d)2􀭠
􀭡

􀪁􀪁 􀭤
􀭥

􀪁􀪁 1/2,(13)

式中:P 和f(d)的下标tr和in分别对应真实的气

溶胶分布与反演得到的气溶胶分布。EP 与EF 越

小,代表反演性能越好。反演结果如图1、2所示。

图1 223
 

nm单峰气溶胶在不同噪声水平下的PSD反演结果。(a)
 

0;
 

(b)
 

10-5;
 

(c)
 

10-3

Fig.
 

1 PSD
 

inversion
 

results
 

of
 

223
 

nm
 

unimodal
 

aerosol
 

under
 

different
 

noise
 

levels 
 

 a 
 

0 
 

 b 
 

10-5 
 

 c 
 

10-3

图2 687
 

nm单峰气溶胶在不同噪声水平下的PSD反演结果。(a)
 

0;
 

(b)
 

10-5;
 

(c)
 

10-3

Fig.
 

2 PSD
 

inversion
 

results
 

of
 

687
  

nm
 

unimodal
 

aerosol
 

under
 

different
 

noise
 

levels 
 

 a 
 

0 
 

 b 
 

10-5 
 

 c 
 

10-3
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表2 单峰气溶胶反演结果的性能指标

Table
 

2 Performance
 

indices
 

of
 

the
 

recovery
 

of
 

unimodal
 

aerosol

P
 

/nm
Velocity

 

/

(m·s-1)

0 10-5 10-3

P
 

/nm EP EF P
 

/nm EP EF P
 

/nm EP EF

223

0 223 0.000 0.032 223 0.000 0.037 229 0.027 0.043
0.3 223 0.000 0.032 223 0.000 0.053 223 0.000 0.058
0.6 223 0.000 0.031 217 0.027 0.072 223 0.000 0.080
0.9 223 0.000 0.045 217 0.027 0.105 223 0.000 0.099
1.2 223 0.000 0.066 217 0.027 0.080 217 0.027 0.119
1.5 217 0.027 0.093 217 0.027 0.107 217 0.027 0.134
1.8 217 0.027 0.103 211 0.054 0.117 211 0.054 0.145
2.1 206 0.076 0.133 211 0.054 0.117 206 0.076 0.155

687

0 687 0.000 0.027 687 0.000 0.037 680 0.010 0.058
0.3 680 0.010 0.083 680 0.010 0.094 680 0.010 0.083
0.6 667 0.029 0.128 680 0.010 0.086 673 0.020 0.127
0.9 660 0.039 0.167 660 0.039 0.166 660 0.039 0.169
1.2 640 0.068 0.183 647 0.058 0.189 627 0.087 0.186
1.5 647 0.058 0.185 - - 0.209 - - 0.208
1.8 633 0.079 0.193 - - 0.211 - - 0.208
2.1 613 0.108 0.197 - - 0.205 - - 0.199

  从图1、图2和表2可以看出,在零噪声水平

下,对于223
 

nm单峰气溶胶,当流速微幅增加时,
峰值位置误差和分布误差无明显变化,特别是峰值

位置误差对流速微幅增加表现出明显的“不敏感”。
随着流速的继续增加,峰值位置误差与分布误差逐

渐增大,表现为峰值位置左移和PSD的展宽。随着

噪声水平的提高,峰值位置误差和分布误差的增加

呈加剧趋势。与223
 

nm单峰气溶胶相比,随着流

速的增加,687
 

nm单峰气溶胶的峰值位置误差和分

布误差增加的趋势更为明显,已经没有了对流速微

幅增加时的“不敏感”区段。而且,噪声水平的提高

对这两个误差的加剧更为显著,当流速大于0.9
 

m/s
时,PSD的展宽已使峰值不再明显。即使仅在10-5

这样的低噪声水平下,1.5
 

m/s流速时反演结果中

的峰值也已完全消失。

  从图3和表3可以看出,对于152/734
 

nm双峰

气溶胶,两个峰的峰值位置误差,与单峰情况类似,
随流速的增加而增大,且随着噪声水平的增高而加

剧。从图3可以看出,PSD的展宽同样随着流速的

增加而增大,也随着噪声水平的增高而加剧,但在

表3中,分布误差并没有表现出明显的规律性,这与

分布误差的定义有关,分布误差只适合用于单峰分

布,特别是窄分布,不适合用于双峰及多峰分布的评

价。与单峰气溶胶相比,无论是峰值位置变化还是

PSD的展宽,双峰气溶胶对流速和噪声都表现得更

为敏感,当流速大于0.9
 

m/s时,由于峰值偏离或较

大峰值展宽,导致PSD畸变严重,在流速继续增加

的情况下,噪声会导致一个峰值的完全消失。

图3 152/734
 

nm双峰气溶胶在不同噪声水平下的PSD反演结果。(a)
 

0;
 

(b)
 

10-5;
 

(c)
 

10-3

Fig.
 

3 PSD
 

inversion
 

results
 

of
 

152 734
 

nm
 

bimodal
 

aerosol
 

under
 

different
 

noise
 

levels 
 

 a 
 

0 
 

 b 
 

10-5 
 

 c 
 

10-3
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表3 152/734
 

nm双峰气溶胶反演结果的性能指标

Table
 

3 Performance
 

indices
 

of
 

152 734
 

nm
 

bimodal
 

aerosol
 

inversion
 

results

Velocity
 

/

(m·s-1)

0 10-5 10-3

P
 

/nm EP EF P
 

/nm EP EF P
 

/nm EP EF

0 127/684 0.164/0.068 0.139 127/692 0.164/0.057 0.124 93/601 0.388/0.181 0.321

0.3 118/667 0.224/0.091 0.169 127/667 0.164/0.091 0.155 77/559 0.493/0.238 0.318

0.6 110/617 0.276/0.159 0.221 110/601 0.276/0.181 0.212 60/509 0.605/0.307 0.306

0.9 93/568 0.388/0.226 0.197 93/543 0.388/0.260 0.199 60/484 0.605/0.341 0.261

1.2 77/518 0.507/0.294 0.176 77/501 0.493/0.317 0.176 -/434 -/0.409 0.229

1.5 85/501 0.441/0.317 0.175 77/501 0.493/0.317 0.179 -/401 -/0.454 0.258

1.8 69/435 0.546/0.407 0.180 69/451 0.546/0.386 0.179 -/376 -/0.488 0.257

2.1 69/360 0.546/0.510 0.176 -/326 -/0.556 0.174 -/360 -/0.510 0.258

4 实测数据反演

实测数据取自自行研制的流动气溶胶DLS在

线测量实验平台(图4),装置的主要部分包括气溶

胶发生器(SX-Q5)、固体激光器(MGL-III-532
 

nm-
10

 

mW)、光子计数探测器(CH326)、光子相关器

(Brookhaven
 

BI-9000AT)和台式计算机。气溶胶

通过 Laskin喷管雾化癸二酸二异辛酯(DEHS,

C26H50O4)产生,然后流经双向导通的12
 

mm方形

比色皿,沿垂直于入射光方向进入会聚光束的束腰

区,最后通过排风机排出。流速测量采用热敏风速

计(SAR886A)。激光波长λ0 =532
 

nm,散射角θ=
90°,温度T=298.15

 

K。

图4 气溶胶测量实验装置

Fig.
 

4 Experimental
 

device
 

for
 

aerosol
 

measurement

  在流速分别为0
 

m/s、0.5
 

m/s、0.7
 

m/s和

1.1
 

m/s条件下,通过光子相关器得到气溶胶颗粒

的光强ACF[图5(a)],反演后得到相应的PSD反

演结果[图5(b)]和性能指标(表4)。表4中,峰值

位置误差和分布误差分别用EP0 和EF0 表示,是以

0
 

m/s时的反演结果作为真实的气溶胶分布,通过

与各流速下光强ACF的反演结果相比较得到的。

图5 实验结果。不同流速下气溶胶的(a)光强ACF和

(b)反演结果

Fig.
 

5 Experimental
 

results 
 

 a 
 

Intensity
 

ACF
 

and

 b 
 

inversion
 

results
 

of
 

aerosol
 

at
 

different
 

flow
 

velocities

表4 不同流速时气溶胶反演的性能指标

Table
 

4 Performance
 

indices
 

of
 

aerosol
 

inversion
 

at
different

 

flow
 

velocities

Velocity
 

/(m·s-1) P
 

/nm EP0 EF0

0 143/742 0.000/0.000 0.000

0.5 102/667 0.287/0.101 0.099

0.7 85/534 0.406/0.280 0.167

1.1 35/- 0.755/- 0.154
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  从图5(b)和表4可以看出,反演结果为双峰

PSD,流速为0
 

m/s时,峰值位置为143/742
 

nm。
随着流速增加,颗粒的峰值位置逐渐左移,峰值位置

误差逐渐增大,当流速达到0.7
 

m/s时峰值粒径为

85/534
 

nm,峰值位置误差增大到0.406/0.280,结
果已经严重失真。随着流速的继续增大,当流速增

加到1.1
 

m/s时,反演结果中的一个峰消失。对照

图5(a)不难发现,气溶胶PSD反演结果的劣化程度

与光强ACF的衰减加剧是明显对应的。随着流速

的增加,光强ACF衰减速度加快,反演结果失真加

重,当流速达到某一临界值时,得到的气溶胶粒度结

果不再具有实际意义。

5 结果分析

为分析流速变化影响气溶胶反演的原因,计算

了不同流速核矩阵A 的条件数(图6)。由图6可

知,随着流速的增加,条件数呈接近幂指数规律增

大,表明(7)式的病态程度从对流速轻微增加的不显

著增大到随流速增加的剧烈提升,这一现象与气溶

胶数据反演结果一致,说明在流速微增没有导致方

程病态性显著增加的情况下,流速对气溶胶反演没

有显著影响。随着流速的增加,方程病态程度趋重,
使得方程的求解对噪声敏感度增强,图1、图2和

图3中表现出噪声在流速显著增加后对反演影响的

剧烈程度。

图6 不同流速下对应687
 

nm气溶胶的核矩阵条件数

Fig.
 

6 Condition
 

number
 

of
 

kernel
 

matrix
 

corresponding
 

to
687

 

nm
 

aerosol
 

at
 

different
 

flow
 

velocities

从求解反问题的角度分析,用DLS方法获取准

确PSD受制于(7)式的病态程度,这一病态程度可

用核矩阵A 的条件数评估。在有流速项加权的情

况下,伴随着流速的增加,A 的条件数增大,说明

(7)式的病态程度加重,导致其对被测数据中误差和

噪声的敏感度增强。比较模拟与实测数据的反演结

果还可以看出,有噪声情况下模拟数据的反演结果

更趋近实测气溶胶数据的反演结果,反映了实测数

据中噪声的存在。
为从信号分析的角度探寻流速变化的影响,本

文利用模拟的光强 ACF与平均粒径重构的光强

ACF比较的方法[29-30],计算了不同流速下687
 

nm
单峰气溶胶在ACF中的颗粒粒度信息(PSI)分布,
如图7所示。可以看出,随流速增加,ACF中的PSI
幅度呈明显的下降趋势,说明流速的增大,增加了信

息提取的难度。

图7 不同流速下的687
 

nm单峰气溶胶在对应

ACF中的PSI分布

Fig.
 

7 PSI
 

distributions
 

of
 

a
 

687
 

nm
 

unimodal
 

aerosol
 

in
corresponding

 

ACF
 

at
 

different
 

flow
 

velocities

  从单峰气溶胶反演中可以看出,流速对气溶胶

测量的影响与气溶胶粒径有关。将(3)式代入(1)
式,并分别用τ1 和τ2 表示扩散特征时间(2DTq2)-1

和平移特征时间ω/v,得到

G(2)(τ)=B[1+βexp(-τ/τ1)exp(-τ2/τ22)]。
(14)

  可以看出,流速通过τ2 对ACF的作用与τ1 的

大小有关,即对不同粒径的颗粒,流速的影响是不同

的,ACF受粒径和流速的双重影响。为便于分析,
令Gdt(τ)=exp(-τ/τ1)exp(-τ2/τ22)代表扩散运

动和平移运动共同作用的ACF,Gd(τ)=exp(-τ/

τ1)代表扩散运动作用的 ACF,Gt(τ)=exp(-τ2/

τ22)代表平移运动的作用的 ACF。分别选取粒径

223
 

nm、458
 

nm和687
 

nm气溶胶颗粒,给出其在

纯布朗运动(平移速度为0)、流速为2.1
 

m/s的纯

平移流动(扩散速度为0)和既有平移运动又有扩散

运动情况下模拟的 ACF,如图8所示。可以看出,

Gdt是Gt对Gd 加权的结果,取值在0~1之间的权

重Gt加速了Gd 的衰减。在整个延迟时间范围内,
由于表征平移流速的权重Gt 随延迟时间的增加而
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递减,所以其加权对Gd 后半段的衰减更为显著。
如果在反演过程中,将这种衰减看做布朗运动所致,
则会导致反演粒径的减小和分布的展宽。在平移速

度一定的条件下,随着颗粒粒径的增加,τ1 逐渐增

大,Gd 衰减相应减缓,并逐渐趋近Gt,并在长延迟

时段与Gt 相交。随着粒径的继续增加,交点逐渐

左移,τ1/τ2 的值也随交点的移动从小于1增大至

等于1直至大于1。

图8 不同粒径单峰气溶胶在2.1
 

m/s流速下的模拟ACF。(a)
 

223
 

nm;
 

(b)
 

458
 

nm;
 

(c)
 

687
 

nm
Fig.

 

8 Simulated
 

ACF
 

of
 

unimodal
 

aerosols
 

with
 

different
 

particle
 

sizes
 

at
 

flow
 

velocity
 

of
 

2 1
 

m s 

 a 
 

223
 

nm 
 

 b 
 

458
 

nm 
 

 c 
 

687
 

nm

图9 气溶胶粒径、流速和扩散与平移特征时间比的关系

Fig.
 

9 Relationship
 

among
 

aerosol
 

particle
 

size 
 

flow
 

velocity 
 

and
 

diffusion
 

translation
 

characteristic
 

time
 

ratio

  不难看出,Gdt与Gd 的偏差随Gd 和Gt交点左

移而逐渐增大,无论是流速的增加,还是颗粒粒径的

增大,都体现在τ1/τ2 的增大,使得Gdt 与Gd 的偏

差增加,对应着气溶胶反演结果变差。在实际测量

中,适宜的流速与被测对象有关,为直观描述流速对

测量结果的影响和这种影响与气溶胶粒径的相关

性,本文给出气溶胶粒径、平移流速以及相应的特征

时间比τ1/τ2 之间的关系如图9所示,根据前期研

究[25],图中将τ1/τ2=1作为反演结果性能指标显

著变差的临界值,绿色区域对应着性能指标与非流

动测量相比无明显改变的流速,黄色区域为性能指

标有明显改变的流速,橙色区域为性能指标显著变

差的流速,红色区域为测量结果无实际意义的流速。

6 结  论

对于流动状态下的气溶胶DLS测量,在不干扰

布朗运动的层流条件下采用含有扩散和平移两种贡

献的光强ACF模型,流速的增加仍然强烈地影响着

气溶胶PSD测量的准确性。这种影响限制了DLS
在气溶胶测量中的应用,其在ACF模型表征背后的

潜在作用体现在:从求解反问题角度,核矩阵条件数

的增加,表明增加流速加剧了ACF方程的病态性,
从而使噪声作用增强,粒度反演的难度增大。从信

号分析的角度,通过不同流速下光强ACF中的粒度

信息比较可看出,流速的增加降低了光强ACF中粒

度信息的幅值,从而增加了粒度信息提取的难度,但
这种幅值的变化未能以流速贡献的形式在光强

ACF模型中得以表达。
流速对流动气溶胶DLS测量影响的复杂性还

体现在:对不同粒径气溶胶进行测量时,流速的影响

是不同的,粒径越大,流速影响越强烈。流速影响与

粒径的关联性可以通过表征布朗运动的扩散特征时

间和表征气溶胶流动的平移特征时间之比进行评

估,扩散与平移的特征时间比,既表征了DLS测量

时流速对不同粒径气溶胶的不同影响,也可为实际

测量时的流速选择提供依据。
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