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动态光散射测量的复惩罚正则化反演
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(1山东理工大学 电气与电子工程学院,山东 淄博255049)

(2天津工业大学 电气工程与自动化学院,天津300387)

摘 要:多峰颗粒体系粒度及其分布的测量是动态光散射技术的难点,本文在Tikhonov正则化方法的

目标函数中加入具有平坦约束功能的惩罚项,增强对解的约束提高对多峰颗粒体系的反演性能.190/

443nm、282/953nm、457/553nm双峰分布颗粒体系、564nm单峰分布颗粒体系和292/591/889nm三

峰颗粒体系的模拟数据,以及306/974nm、300/502nm双峰颗粒体系的实测数据的反演表明,在正则

化反演中增加具有平坦约束功能的惩罚项,可有效消除反演的颗粒粒度分布中出现的毛刺与虚假峰,提

高算法的峰值分辨能力和抗噪能力.该研究在发挥多角度动态光散射技术测量中、大超细颗粒时具有信

息量多的优势,实现宽范围的双峰及多峰分布颗粒体系的准确测量.
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Multi-penaltyRegularizationInversioninDynamicLightScattering
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Abstract:Itisdifficulttomeasuretheparticlesizedistributionformulti-modalparticlesystemindynamic
lightscatteringtechnique,becauseoftheillposedprobleminthedatainversion.Inthispaper,the
smoothconstraintpenaltytermisaddedtotheobjectivefunctionofTikhonovregularization,toimprove
theperformanceofinversionbyenhancingtheconstrainttothesolution.Threegroupsofsimulated
bimodalparticlesystem (190/443nm,282/953nm,457/553nm),onegroupofsimulatedunimodal
particlesystem(564nm),andonegroupofsimulatedtrimodalparticlesystem (292/591/889nm),as
wellastwogroupsofexperimentalparticlesystem (306/974nm,300/502nm),weretestedinthis
paper.Theresultsshowthat,intheregularizationinversion,addingthesmoothconstraintpenaltyterm,
caneffectivelyeliminatethespikeandspuriouspeaksinreversedparticlesizedistribution,improvethe
resolutionofparticlesizedistributionandincreasetheabilityofnoisereduction,which,sequentiallycan
makebetteruseoftheadvantagethatMulti-angleDynamicLightScattering(MDLS)techniquecouldbe
abletoprovidemoreultrafineparticlesizedistributioninformationinmediumandlargesizerange,and
thenrealizetheaccuratebimodalandmulti-modalparticlemeasurementfromnanometertosubmicron
sizerange.
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0 引言

动态光散射(DynamicLightScattering,DLS)技术是测量亚微米及纳米颗粒的有效方法,该方法通过

测量溶液中颗粒的平动扩散系数来获取颗粒的粒度分布信息.DLS技术具有非接触、不干扰被测体系原有状

态等优点,已经成为亚微米及纳米颗粒测量的一种常用方法.
在DLS测量技术中,颗粒粒度分布(ParticleSizeDistribution,PSD)的求取需要求解第一类Fredholm

积分方程,该方程的求解是一个病态问题.为解决这一问题,许多学者做了大量的工作,提出了多种方法,包
括累积法[1]、非负最小二乘法[2](NonnegativeLeastSquares,NNLS)、CONTIN算法[3]、指数采样法[4]以及

截断奇异值分解法[5-6](TruncatedSingularValueDecomposition,TSVD)等,每种算法各有优势和不足,但
双峰及多峰颗粒体系粒度及其分布的测量一直是未能得到很好解决的难题.
1985年,Morrison与Grabowski[7]采用NNLS算法反演50/166nm小颗粒的双峰颗粒体系DLS数据,

得到了比最小二乘法(LeastSquares,LS)更加准确的反演结果.1987年,Cummins与Staples[8]采用NNLS
算法同时分析两个角度(45°/70°、45°/90°、70°/90°)的250/520nm双峰颗粒体系DLS数据,由于增加了一个

散射角,增强了对解的约束,进而提高反演结果的稳定性与对分布中每个峰的分辨能力,将双峰颗粒粒度分

布测量从小于300nm的小颗粒粒径范围拓宽到含有中、大粒径颗粒峰值的双峰分布范围.1995年,Bryant与

Thomas[9]通过NNLS算法同时反演了多个角度的模拟100/200nm、200/500nm和300/500nm的双峰与

实测的300/500nm双峰颗粒粒度分布的DLS数据,进一步提高了双峰颗粒反演结果的准确性.
2008年,Rasteiro与Iemos[10]采用带有惩罚项约束的正则化方法—CONTIN算法,对19~806nm范围

内的多组双峰颗粒体系DLS数据进行反演,并与NNLS算法进行了比较,认为NNLS算法对窄峰分布较为

适用,相对而言,CONTIN算法的适用性更宽.2010年,XinjunZhu等[5]采用非负最小二乘截断奇异值分解

(NonnegativeLeastSquares-TruncatedSingularValueDecomposition,NNLS-TSVD)算 法 对300/500nm 的

模拟双峰以及实测的100/500nm双峰颗粒DLS数据进行了粒度分布反演,尽管实测数据和100/300nm模

拟数据反演出了双峰粒度分布,但300/500nm模拟数据的反演结果仅得到了400nm的单峰分布.出现这种

结果的原因,一方面是受限于仅采用一个散射角,另一方面的原因则是受限于算法的双峰分辨能力.
NNLS算法没有惩罚项约束,当测量受噪声影响时,反演结果中有时会有虚假峰出现.NNLS-TSVD算

法也没有惩罚项约束,只是在NNLS算法的基础上对反演的核矩阵进行了截断奇异值分解.CONTIN算法

则是基于Tikhonov正则化(TikhonovRegularization,TR)[11-12]的改进算法,在惩罚项上进行了非负约束.
TR算法与CONTIN算法均采用了惩罚项进行约束处理,由于采用的是单一惩罚项,受调节能力限制,在噪

声较大的情况下,反演结果中仍然会有毛刺出现,也难以得到理想的双峰特别是多峰颗粒体系的粒度分布.
为了进一步提高双峰及多峰分布颗粒粒度分布的反演能力,本文采用复惩罚正则化(Multi-penalty

Regularization,MR)算法,即通过在TR算法的目标函数中加入具有平坦约束功能的惩罚项,对模拟的双峰

和三峰以及实测的双峰分布颗粒体系的DLS数据进行了反演.结果表明,在正则化反演中增加具有平坦约

束功能的惩罚项,可有效降低粒度分布反演结果的峰值误差和分布误差,提高多峰颗粒体系的反演能力.

1 原理

在DLS测量技术中,光强自相关函数(AutocorrelationFunction,ACF)

G(2)τ( )=B 1+β g(1)τ( ) 2( ) (1)
式中,B 为测量基线,β为相干因子,g(1)(τ)为归一化电场自相关函数[13],对于单分散颗粒体系

g(1)(τ)=exp(-Γτ) (2)
对于多分散体系

g(1)(τ)=∫
¥

0
G(Γ)exp(-Γτ)dΓ (3)

其离散化形式为

g(1)τj( ) =∑
N

i=1
G(Γi)exp(-Γiτj),(i=1,2,…,N;j=1,2,…,M) (4)
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式中N 是被测颗粒数,M 是相关器的相关通道数,G Γ( ) 为归一化的线宽分布,且∫
¥

0
G(Γ)=1.其中

Γ=DTq2 (5)

q=
4πm
λ0 sin

θ
2

(6)

q为散射失量,m 是溶液的折射率,λ0 为激光的波长,θ是散射角.DT为颗粒的平移扩散系数,其表达式为

DT=
kBT
3πηD

(7)

式中,kB、T、η和D 分别是Boltzman常数、绝对温度、分散介质的粘性系数和颗粒的流体动力学直径.通过

求解式(1)~(7),可得到待测颗粒的粒度分布.
对于多角度动态光散射(Multi-angleDynamicLightScattering,MDLS)测量,归一化的电场自相关函

数的离散形式的表达式为[14]

g(1)
θr τj( ) =∑

N

i=1
G Γ0(θr)/Di( )exp -Γ0(θr)τj/Di( ) (8)

G Γ0(θr)/Di( )=kθrCI θr,Di( )f Di( ) (9)

Γ0=
16πn2KT
3ηλ2

sin2
θr

2
æ

è
ç

ö

ø
÷ (10)

式中,散射角θr=θ1,θ2,…,θR,kθr 是对应散射角θr 的自相关函数的权重系数,CI θr,Di( ) 为 Mie散射系数,
即粒度为Di 的颗粒在散射角度θr 处的散射光强分数,可通过 Mie理论计算获得.f Di( ) 为所求的PSD,将
式(9)代入式(8)得

g(1)
θr τj( ) =kθr∑

N

i=1
exp(-Γ0θr( )τj/Di)CI θr,Di( )f Di( ) (11)

其向量形式为

g(1)
θr =kθrFθrf (12)

式中,g(1)
θr 表示维数为(Mr×1)的向量,其元素为g(1)

θr τj( ),Fθr 表示维数为(Mr×N)的矩阵,其元素为exp
(-Γ0(θr)τj/Di)CI θr,Di( ),f 表示元素为f Di( ) 的(N×1)维向量.
1.1 Tikhonov正则化

式(4)可写成算子方程形式

Ax=b (13)
矩阵A∈RM ´N(M≥N)为Hilbert空间X 到B 的有界线性算子,x∈X,b∈B,其元素为exp(-Γiτj),

x 的元素为G(Γi),b的元素为g(1)(τj).TR算法通过优化目标函数

Mα(x,b)=‖Ax-b‖2+αΩ x( ) (14)
将病态问题转化成相对良态的问题,从而得到一簇与真实解“相近”的近似解.α为正则参数,通过L-curve准

则[15]选取,L-curve准则是以log-log尺度来描述残差‖Ax-b‖2 与解范‖x‖2 的曲线,可根据曲线的曲率

函数确定正则参数,曲率最大处即曲线的拐角处,对应的正则参数为最佳正则参数.
Ω x( ) 为稳定泛函,一般情况Ω x( )=‖Lx‖2,L 为微分算子模型[16],其选取须满足式(15)

‖L-sx‖≤‖Ax‖≤b‖L-sx‖,s>0,b≥1,x∈X (15)
当x 未知时,无法验证L 是否满足条件关系式(15),当x 已知,但L 不满足式(15)时,TR算法的性能

会比较差.
1.2 复惩罚正则化

式(14)加入惩罚项β‖Lx‖2 得到 MR的目标函数

Mα,β(x,b)=‖Ax-b‖2+α‖x‖2+β‖Lx‖2 (16)
式中第一项惩罚中的微分算子模型为最小模型[17-20],第二项惩罚中的微分算子模型为平坦模型[21].α、β为正

则化参数通过定点迭代法或者模型函数法[22]进行选取,本文采用定点迭代算法,通过优化最小距离

(MinimumDistanceFunction,MDF)函数[18]
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V(β)= log ‖Ax(β)-b‖22[ ]-log ‖Ax(βa)-b‖22[ ] 2+ log ‖Lx(β)‖22[ ]-
 log ‖Lx(βb)‖22[ ] 2

(17)

得到求取多惩罚正则参数的迭代模型

β
(k+1)=

‖Ax(β
(k))-b‖22

‖Lx(β
(k))‖22

· log ‖Lx(β
(k))‖22[ ]-log ‖Lx(βb)‖22[ ]

log ‖Ax(β
(k))-b‖22[ ]-log ‖Ax(βa)-b‖22[ ]

 (k=0,1,2,…)(18)

式中,βa、βb 分别为A 矩阵的最小与最大奇异值的平方.MR算法的正则参数的选取策略依次为:首先,通过

L-curve准则选出正则参数α,计算βa、βb 的值.假设第二项惩罚的初始正则参数β
(0)(βa<β

(0)<βb),并求出

x(α,β
(0)).其次,将初始正则参数β

(0)、βa、βb 与x(α,β
(0))带入式(18)中,求出下一个参数β

(1)与其相应的解

x(α,β
(1)).最后,判断是否满足停止标准 (β

(k+1)-β
(k))/β

(k+1) ≤10-4,当满足停止标准时,输出β
(k),此时

的β
(k)为最优正则参数.否则,令β

(k)=β
(k+1),依次重复后面两个步骤.

2 数值模拟

本文对3组双峰颗粒体系(190/443nm,282/953nm、457/553nm)、1组单峰颗粒体系(564nm)和1
组三峰颗粒体系(292/591/889nm)模拟的DLS数据进行反演,模拟数据采用的激光波长λ=632.8nm,溶
液折射率nm=1.33,绝对温度T=298.15K,波尔兹曼常数kB=1.3807×10-23J/K,粘性系数η=0.89×
10-9g/nms.单角度动态光散射(Single-angleDynamicLightScattering,SDLS)的测量角θ=90°,MDLS的

测量角θ=40°,50°,90°,100°,140°,150°.单峰、双峰和三峰颗粒粒度分布均采用对数正态分布函数[23]

f Di( )=
1

Diσ1 2π
exp -

lnDi/Dg,1( )( )2

2σ21
é

ë
êê

ù

û
úú (19)

f Di( )=0.5
1

Diσ1 2π
exp -

lnDi/Dg,1( )( )2

2σ21
é

ë
êê

ù

û
úú+0.5

1
Diσ2 2π

exp -
lnDi/Dg,2( )( )2

2σ22
é

ë
êê

ù

û
úú (20)

f Di( )=
1
3

1
Diσ1 2π

exp -
lnDi/Dg,1( )( )2

2σ21
é

ë
êê

ù

û
úú+
1
3

1
Diσ2 2π

exp -
lnDi/Dg,2( )( )2

2σ22
é

ë
êê

ù

û
úú+

 
1
3

1
Diσ3 2π

exp -
lnDi/Dg,3( )( )2

2σ23
é

ë
êê

ù

û
úú

(21)

式(19)、(20)和 (21)中,Di 为离散的颗粒粒度,Dg,1、Dg,2和Dg,3为颗粒粒径,σ1、σ2 和σ3 为标准偏差.归一

化电场自相关函数数据通过式(4)或式(8)获得,光强自相关函数数据通过式(1)得到.为更接近实际测量情

况,对模拟的光强自相关函数数据依次加入噪声水平δ为10-5、10-4、10-3、10-2的随机噪声.含噪的光强自

相关函数

g(2)
n (τ)=g(2)(τ)+δε (22)

式中ε为随机噪声.采用 MR算法或TR算法对模拟的含噪光强自相关函数数据进行反演,可得到待求的

PSD,为检验以上算法的反演性能,引入反演性能指标

V1= ∑
N

i=1
f Di( ) -f

∧
Di( )( ) 2( )

1/2 (23)

V2=
ptrue-pmeas

ptrue
(24)

式中f Di( ) 为模拟的“真实”颗粒粒度分布,f
∧

Di( ) 为反演获取的颗粒粒度分布,ptrue为模拟的“真实”颗粒粒

度分布的峰值位置值,pmeas为反演得到的颗粒粒度峰值位置值,V1、V2值越小,说明f
∧

Di( ) 与f Di( ) 越接近,
反演算法的性能越好.

在第一种双峰分布模拟中,Dg,1=190nm、Dg,2=443nm、σ1=0.15、σ2=0.075,颗粒粒度分布范围为

[2nm,650nm],采样点数为100.在第二种双峰分布模拟中,Dg,1=282nm、Dg,2=953nm、σ1=0.18、σ2=
0.07,颗粒粒度分布范围为[2nm,1400nm],采样点数为100.在第三种双峰分布模拟中,Dg,1=457nm、

Dg,2=533nm、σ1=0.035、σ2=0.03,颗粒粒度分布范围为[2nm,750nm],采样点数为100.在单峰宽分布

模拟中,Dg,1=564nm、σ1=0.23,颗粒粒度分布范围为[2nm,1500nm],采样点数为100.在三峰分布模拟
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中,Dg,1=292nm、Dg,2=591nm、Dg,3=889nm、σ1=0.16、σ2=0.03,σ3=0.01,颗粒粒度分布范围为[2nm,

1200nm],采样点数为100.
图1、图2分别为190/443nm的双峰颗粒体系的SDLS/MDLS数据在不同噪声水平下TR算法与 MR

算法的反演结果,表1、表2分别为两种算法对不同噪声水平下的SDLS/MDLS数据反演的性能参数.“IS”
表示在不同噪声水平下MR算法的迭代次数 (IterationSteps,IS),t为CPU耗时,“TruePSD”表示模拟的

“真实颗粒粒度分布”.
从图1、图2与表1、表2可以看出,对于190/443nm的双峰颗粒体系,采用SDLS测量时,无论有无噪

声,采用 MR算法获得的颗粒峰值误差与分布误差均小于采用TR算法的误差.受噪声影响,通过TR算法

反演的颗粒粒度分布中有毛刺出现.

图1 190/443nm双峰颗粒体系SDLS数据在不同噪声水平下不同算法的反演结果

Fig.1 ThereversionresultswithTRandMRalgorithmfromsimulatedSDLSdataunderdifferent
noiselevelsin190/443nmbimodalparticlesystem
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图2 190/443nm双峰颗粒体系 MDLS数据在不同噪声水平下不同算法的反演结果

Fig.2 ThereversionresultswithTRandMRalgorithmfromsimulatedMDLSdataunderdifferent
noiselevelsin190/443nmbimodalparticlesystem

表1 190/443nm双峰颗粒体系SDLS数据在不同噪声水平下的反演性能参数

Table1 TheperformanceparametersforsimulatedSDLSdataunderdifferentnoiselevelsin
190/443nmbimodalparticlesystem

Size/nm
Noise
level

TR MR
V1 Peakvalue/nm V2 V1 Peakvalue/nm V2 IS t/s

0 0.0607 196/452 0.0316/0.0203 0.0528 196/449 0.0316/0.0135 7 4.902
10-5 0.0625 183/430 0.0368/0.0293 0.0599 190/436 0/0.0158 5 4.087

190/443 10-4 0.0693 203/446 0.0684/0.0068 0.0621 196/436 030316/0.0158 4 3.268
10-3 0.0906 177/430 0.0684/0.0293 0.0743 183/436 0.0368/0.0158 5 4.087
10-2 0.1549 158/410 0.1684/0.0745 0.1336 170/410 0.1053/0.0745 3 2.451
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表2 190/443nm双峰颗粒体系 MDLS数据在不同噪声水平下的反演性能参数

Table2 TheperformanceparametersforsimulatedMDLSdataunderdifferentnoiselevelsin
190/443nmbimodalparticlesystem

Size/nm
Noise
level

TR MR
V1 Peakvalue/nm V2 V1 Peakvalue/nm V2 IS t/s

0 0.0386 187/430/449 0.0158/0.0293/0.0135 0.0301 187/443 0.0158/0 9 7.353
10-5 0.0409 184/436/449 0.0316/0.0158/0.0135 0.0395 183/443 0.0316/0 6 4.962

190/443 10-4 0.0476 184/436/449 0.0316/0.0158/0.0135 0.0463 196/443 0.0316/0 4 3.268
10-3 0.0507 180/450 0.0526/0.0158 0.0467 196/446 0.0316/0.0068 5 4.087
10-2 0.0572 203/450 0.0684/0.0158 0.0501 200/439 0.0526/0.009 3 2.451

  与SDLS测量相比,采用 MDLS测量时,通过TR算法反演的颗粒粒度分布中毛刺情况更为严重,当毛

刺出现在峰值附近时,会出现虚假多峰,导致对测量结果的误判.不难看出,MR算法的反演结果明显改善了

上述情况,使反演的颗粒粒度分布更加逼近“真实颗粒粒度分布”.
282/953nm双峰颗粒体系的SDLS/MDLS数据在不同噪声水平下采用TR算法和 MR算法的反演结

果与相应的性能参数,如图3、图4与表3、表4所示.采用SDLS测量时,通过TR算法反演的颗粒粒度分布

除了有毛刺出现以外,与“真实颗粒粒度分布”相比,953nm的反演分布明显展宽.而且随着噪声水平的增

加,第一个峰的毛刺更为明显,第二个峰出现断层情况.MR算法的结果明显改善了这一情况,反演的颗粒分

布误差与峰值误差值均有所降低.采用 MDLS测量时,953nm反演分布的展宽与断层情况得到有效消除.
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图3 282/953nm双峰颗粒体系SDLS数据在不同噪声水平下不同算法反演的结果

Fig.3 ThereversionresultswithTRandMRalgorithmfromsimulatedSDLSdataunder
differentnoiselevelsin282/953nmbimodalparticlesystem
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图4 282/953nm双峰颗粒体系 MDLS数据在不同噪声水平下不同算法反演结果

Fig.4 ThereversionresultswithTRandMRalgorithmfromsimulatedMDLSdataunder
differentnoiselevelsin282/953nmbimodalparticlesystem
表3 282/953nm双峰颗粒体系SDLS数据在不同噪声水平下的反演性能参数

Table3 TheperformanceparametersforsimulatedSDLSdataunderdifferentnoiselevelsin
282/953nmbimodalparticlesystem

Size/nm
Noise
level

TR MR
V1 Peakvalue/nm V2 V1 Peakvalue/nm V2 IS t/s

0 0.0771 268/946 0.0496/0.0073 0.0656 287/960 0.0177/0.0073 6 6.024
10-5 0.0793 268/946 0.0496/0.0073 0.0735 282/946 0/0.0073 4 4.401

282/953 10-4 0.0947 240/939 0.1489/0.0147 0.0746 268/960 0.0496/0.0073 5 5.502
10-3 0.1101 233/827 0.1738/0.1322 0.0778 261/862 0.0745/0.0955 3 3.301
10-2 0.1101 233/827 0.1738/0.1322 0.0808 254/862 0.0993/0.0955 2 2.200

表4 282/953nm双峰颗粒体系 MDLS数据在不同噪声水平下的反演性能参数

Table4 TheperformanceparametersforsimulatedMDLSdataunderdifferentnoiselevelsin
282/953nmbimodalparticlesystem

Size/nm
Noise
level

TR MR
V1 Peakvalue/nm V2 V1 Peakvalue/nm V2 ISt/s

0 0.0309 282/897/967 0/0.0588/0.0147 0.0236 282/981 0/0.0293 810.168
10-5 0.0370 282/925/1009 0/0.294/0.0588 0.0249 282/988 0/0.0367 67.626

282/95310-4 0.0428254/338/911/9950.0993/0.1986/0.0441/0.04410.0335 282/995 0/0.044 56.355
10-3 0.0458296/324/911/9950.0496/0.1489/0.0441/0.04410.0357 310/981 0.0993/0.029367.626
10-2 0.0814296/324/897/9950.0496/0.1489/0.0588/0.04410.0671 338/981 0.1986/0.029333.813

  457/553nm双峰颗粒体系的 MDLS数据在不同噪声水平下采用TR算法和 MR算法的反演结果与相

应的性能参数,如图5与表5所示.从图5与表5可以看出,对于较近双峰分布,MR算法的双峰分辨能力优
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图5 457/553nm双峰颗粒体系 MDLS数据在不同噪声水平下不同算法反演结果

Fig.5 ThereversionresultswithTRandMRalgorithmfromsimulatedMDLSdataunder
differentnoiselevelsin457/553nmbimodalparticlesystem

表5 457/553nm双峰颗粒体系 MDLS数据在不同噪声水平下的反演性能参数

Table5 TheperformanceparametersforsimulatedMDLSdataunderdifferentnoiselevelsin
457/553nmbimodalparticlesystem

Size/nm
Noise
level

TR MR
V1 Peakvalue/nm V2 V1 Peakvalue/nm V2 IS t/s

0 0.0785 449/561 0.0175/0.0145 0.0265 457/553 0/0 7 5.816
10-5 0.0818 34/449/553 0.9256/0.0175/0 0.0400 457/556 0/0.0054 5 4.215

457/553 10-4 0.0818 34/449/556 0.9256/0.0175/0.0054 0.0427 453/561 0.0088/0.0145 6 5.302
10-3 0.0962 443/449/556 0.0306/0.0175/0.0054 0.0522 449/556 0.0175/0.0054 4 3.398
10-2 0.0962 443/449/561 0.0306/0.0175/0.0145 0.0625 449/561 0.0175/0.0145 4 3.398

于TR算法,在噪声水平达到10-2时,仍能得到较好的双峰分布,而TR算法的反演结果中则出现了与图4
类似的虚假峰与毛刺.
  564nm单峰颗粒体系的 MDLS数据在不同噪声水平下采用TR算法和 MR算法的反演结果与相应的

性能参数,如图6与表6所示.由图6和表6可以看出,对于宽分布,TR算法反演的结果中存在较多毛刺,随
着噪声水平的提高,毛刺的数量也随之增加,且峰值位置发生了偏移.而 MR算法受噪声的影响较小,仍能给

出准确的峰值位置.
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图6 564nm单峰颗粒体系 MDLS数据在不同噪声水平下不同算法反演结果

Fig.6 ThereversionresultswithTRandMRalgorithmfromsimulatedMDLSdataunder
differentnoiselevelsin564nmunimodalparticlesystem
表6 564nm单峰颗粒体系 MDLS数据在不同噪声水平下的反演性能参数

Table6 TheperformanceparametersforsimulatedMDLSdataunderdifferentnoiselevelsin
564nmunimodalparticlesystem

Size/nm
Noise
level

TR MR
V1 Peakvalue/nm V2 V1 Peakvalue/nm V2 IS t/s

0 0.0122 556 0.0142 0.0066 556 0.0142 5 6.465
10-5 0.0131 541 0.0408 0.0070 556 0.0142 4 5.194

564 10-4 0.0180 541 0.0408 0.0075 556 0.0142 4 5.194
10-3 0.0270 519/601 0.0798/0.0656 0.0078 556 0.0142 3 3.923
10-2 0.0355 481/646 0.1472/0.1454 0.0184 586 0.0390 2 2.652
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  图7、图8与表7、表8分别为292/591/889nm三峰颗粒体系的SDLS/MDLS数据在不同噪声水平下

用RT算法和 MR算法反演得到的粒度分布与其相应的反演性能参数.

图7 292/591/889nm三峰颗粒体系SDLS数据在不同噪声水平下不同算法反演结果

Fig.7 ThereversionresultswithTRandMRalgorithmfromsimulatedSDLSdataunder
differentnoiselevelsin292/591/889nmtrimodalpeakparticlesystem
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图8 292/591/889nm三峰颗粒体系 MDLS数据在不同噪声水平下不同算法反演结果

Fig.8 ThereversionresultswithTRandMRalgorithmfromsimulatedMDLSdataunder
differentnoiselevelsin292/591/889nmtrimodalpeakparticlesystem

表7 292/591/889nm三峰颗粒体系SDLS数据在不同噪声水平下的反演性能参数

Table7 TheperformanceparametersforsimulatedSDLSdataunderdifferentnoiselevelsin
292/591/889nmtrimodalpeakparticlesystem

Size/nm
Noise
level

TR MR
V1 Peakvalue/nm V2 V1 Peakvalue/nm V2 IS t/s

0 0.1295 248/740/- 0.1507/0.2521/- 0.1255 289/809/- 0.0103/0.3689/- 6 5.775
10-5 0.1301 248/700/- 0.1507/0.1844/-0.1272 302/672/- 0.0342/0.1371/- 4 3.850

292/591/889 10-4 0.1302 239/713/- 0.1815/0.2064/-0.1277 302/713/- 0.0342/0.2064/- 5 4.812
10-3 0.1308 235/754/- 0.1952/0.2758/-0.1290 310/659/- 0.0616/0.1151/- 3 2.887
10-2 0.1602 235/686/- 0.1952/0.1607/-0.1303 269/768/- 0.0788/0.2995/- 3 2.887
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表8 292/591/889nm三峰颗粒体系 MDLS数据在不同噪声水平下的反演性能参数

Table8 TheperformanceparametersforsimulatedMDLSdataunderdifferentnoiselevelsin
292/591/889nmtrimodalpeakparticlesystem

Size/nm
Noise
level

TR MR
V1 Peakvalue/nm V2 V1 Peakvalue/nm V2 IS t/s

0 0.0302 292/591/913 0/0/0.0406 0.0300 292/591/901 0/0/0.0203 8 7.700
10-5 0.0323 292/591/895 0/0/0.0102 0.0317 298/591/889 0.0205/0/0 6 5.775

292/591/
889

10-4 0.0330 292/591/895 0/0/0.0102 0.0319 298/591/889 0.0205/0/0 7 6.737
10-3 0.0652256/304/591/9130.1301/0.1575/0/0.04060.0361 298/591/877 0.0205/0/0.0203 5 4.812
10-2 0.0879220/304/591/8950.2466/0.1575/0/0.01020.0400 280/603/8770.0411/0.0203/0.02033 2.887

  可以看出,MR算法与TR算法均不能给出SDLS数据反演的三个峰值,而只能给出双峰,其中,第一个

峰值接近“真实”峰值,第二个峰则接近另外两个峰的均值.在TR算法反演的颗粒粒度分布中,仍有毛刺出

现.MR算法尽管也不能反演出三峰,但得到的第一个峰的峰值误差比TR算法要小.对于 MDLS数据,通过

TR算法得到的颗粒粒度分布存在与图2、图4、图5双峰颗粒体系相类似的情况,即受噪声影响产生的毛刺

使得到的颗粒粒度分布中出现多个峰值的情况.而 MR算法有效抑制了这情况的出现,得到了更加逼近“真
实颗粒粒度分布”的三峰颗粒粒度分布.

3 实验分析

实验数据采用双峰数量比为1∶1的(306±8)nm和(974±10)nm标准聚苯乙烯标准颗粒与双峰数量

比为5∶1的(300±3)nm和(502±4)nm标准聚苯乙烯标准颗粒.相关参数为:激光波长632.8nm,分散介

质折射率nm=1.33,测量温度T=298.15K.SDLS数据的测量角θ=90°,第一组 MDLS数据的测量角θ=
40°,50°,90°,100°,140°,150°,第二组 MDLS数据的测量角θ=30°,40°,50°,60°,70°,80°.

图9为TR算法与 MR算法对306/974nm双峰颗粒体系SDLS/MDLS数据的反演结果,表9为306/

974nm双峰颗粒体系的反演性能参数.
从图9和表9可以看出,反演SDLS数据时,TR算法得到的峰值为210/1060nm,峰值误差为0.3137/

0.0883,通过 MR算法反演得到的峰值为242/996,峰值误差为0.2092/0.0226,好于TR算法反演得到的

峰值结果.反演 MDLS数据时,采用TR算法获得的颗粒粒度分布中974nm的峰出现“分瓣”现象.通过 MR
算法反演得到的双峰颗粒粒度分布的峰值为300/989nm,峰值误差为0.0196/0.0154,结果明显好于TR
算法的结果.可以看出,采用 MR算法的 MDLS数据反演结果既好于对SDLS数据反演结果,也好于 MDLS
数据的TR算法反演结果.

图9 306/974nm双峰颗粒体系 MDLS/SDLS数据TR算法与 MR算法反演的结果

Fig.9 ThereversionresultswithTRandMRalgorithmfromSDLS/MDLSdatain306/974nmbimodalparticlesystem
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表9 306/974nm双峰颗粒体系的反演性能参数

Table9 TheperformanceparametersforexperimentalSDLS/MDLSdatain306/974nmbimodalparticlesystem

Size/nm
TR MR

Peakvalue/nm V2 Peakvalue/nm V2 IS t/s

306/974 SDLS/MDLS
210/1060
255/943

0.3137/0.0883
0.1667/0.0318

242/996
300/989

0.2092/0.0226
0.0196/0.0154

3
5

3.924
5.196

  图10为TR算法与 MR算法对300/502nm双峰颗粒体系SDLS/MDLS数据的反演结果,表10为

306/974nm双峰颗粒体系的反演性能参数.从图10与表10可以看出,反演SDLS数据时,通过TR算法得

到的分布在502nm峰处有虚假峰出现,而在 MR算法的反演结果中没有虚假峰出现.反演 MDLS数据时,
虽然两种算法均能得到双峰分布,但 MR算法的反演结果更接近“真实分布”.

图10 300/502nm双峰颗粒体系 MDLS/SDLS数据TR算法与 MR算法反演的结果

Fig.10 ThereversionresultswithTRandMRalgorithmfromSDLS/MDLSdatain300/502nmbimodalparticlesystem
表10 300/502nm双峰颗粒体系的反演性能参数

Table10 TheperformanceparametersforexperimentalSDLS/MDLSdatain300/502nmbimodalparticlesystem

Size/nm
TR MR
Peakvalue/nm V2 Peakvalue/nm V2 IS t/s

300/502 SDLS/MDLS
147/510/532/543

309/525
0.51/0.0159/0.0598/0.0817

0.03/0.0458
142/510
303/514

0.5267/0.0159
0.01/0.0239

3
4
1.575
2.100

4 讨论

对模拟的SDLS数据进行反演时,较大颗粒的反演分布被展宽,这种现象通过增加散射角得到改善,这
一情况反映了多角度动态光散射的技术特点:增加散射角可以增加测量信息,而信息的增加局限于中、大颗

粒(粒径大于300nm).对于中、大颗粒,增加散射角相当于增加了约束条件,使得解的范围更加趋于“真实”
值.相对于单角度测量,多角度测量的弊端是增加了测量噪声,这也是 MDLS数据反演分布的毛刺现象比

SDLS数据反演严重的原因.因此,进行多角度动态光散射测量时,小颗粒的反演结果通常并不理想,仅当中、
大颗粒测量时,多角度测量由于能够提供更多粒度信息才显现出优势,然而,这样的优势常常被测量数据中

存在的噪声及反演算法存在的不足所掩盖.
MDLS的信息优势在含有中、大颗粒的三峰颗粒粒度分布反演中表现更为明显,由于信息量不足,SDLS

数据难以反演出含有中、大颗粒的三峰颗粒,仅在 MDLS数据反演时才能得到三峰测量结果.同样,这样的

优势也依赖于反演算法的抗噪能力,噪声导致的反演结果中出现毛刺,当毛刺过大或位于峰值附近时,会使

反演结果中出现虚假峰.而 MR算法具有较好的平坦约束能力,可有效抑制噪声影响,从而得到更为准确的

反演结果.

5 结论

受目标函数中缺少具有平坦约束功能的惩罚项的限制,TR算法较易受噪声影响,使获得的颗粒粒度分

布中易出现毛刺或虚假峰,这种现象会随着噪声水平增加而趋于严重.本文在TR算法的目标函数中加入具

有平坦约束功能的惩罚项得到 MR算法,采用该算法反演模拟与实测的DLS数据,并与TR算法相比较,结
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果表明,通过增加正则化反演的惩罚项可有效消除反演的颗粒粒度分布中出现的毛刺与虚假峰,有效提高算

法的峰值分辨能力和抗噪能力,从而更好地发挥了 MDLS技术的信息优势,实现宽范围的双峰及多峰颗粒

体系的准确测量.
致谢 本文所用双峰聚苯乙烯标准颗粒实验数据由阿根廷JorgeR.Vega教授和澳洲JohnC.Thomas
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