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基于 Mie散射光强的多角度动态光散射
复合角度加权方法

黄钰,申晋,徐敏,孙成,王雅静,刘伟,毛帅
(山东理工大学 电气与电子工程学院,山东 淄博255049)

摘 要:针对多角度动态光散射测量技术中通过 Mie散射光强计算的角度权重估计方法存在信息利用

率与抗噪性之间的矛盾,提出利用每一角度所有粒度的整体 Mie散射空间特征进行角度加权和利用每

一粒度对应 Mie散射光的细节特征对核矩阵做元素加权的复合角度加权方法,并结合正则化方法进行

了模拟和实测的多角度动态光散射数据反演.与采用光强比值法和光强均值法的反演结果比较表明,多

角度动态光散射反演结果与角度加权方法密切相关.无噪声影响时,光强比值法和复合角度加权法都能

得到准确的颗粒粒度分布,但光强均值法信息利用率不高;随着噪声水平的提高,光强比值法反演结果

急剧变差,表现出较低的抗噪性能.复合角度加权方法通过兼顾信息利用率和抗噪性能,使得增加散射

角时信息增多的优势得以更好地显现,并且有效地抑制了角度增多带来的噪声影响.该加权方法显著提

高了多角度动态光散射进行颗粒测量,特别是对多峰分布颗粒体系测量的准确性.
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MultipleAngle-weightingBasedonMieScatteringIntensityinthe
MultiangleDynamicLightScattering

HUANGYu,SHENJin,XUMin,SUNCheng,WANGYa-jing,LIU Wei,MAOShuai
(SchoolofElectricalandElectronicEngineering,ShandongUniversityofTechnology,Zibo,Shandong255049,China)

Abstract:Inordertosolvetheproblemontheinformationutilizationandnoisereductionofangular
weightingmethodsbyMiescatteringcalculationformultiangledynamiclightscattering,multipleangle-
weightingmethodwasproposed,inwhichtheMiescattering'sspatialcharacterofallgranularitiesat
eachangleisastheangularweightingfactorandthatofeachgranularityisasthenuclearmatrix
weightingfactor.Byusingthismultipleangle-weightingmethod,theregularizationinversionsforboth
simulatedandmeasuredmultiangledynamiclightscatteringdatawerecarriedout.Comparedwiththe
inversionresultsofthelightintensityratiomethodandthelightintensitymeanmethod,theinversion
resultsformultiangledynamiclightscatteringarecloselyrelatedtotheangularweightingmethods.In
theabsenceofnoise,theintensityratiomethodandthemultipleangle-weightingmethodcanobtain
accurateparticlesizedistributions,buttheinformationutilizationforthelightintensitymeanmethodis
notsufficient.Withtheincreaseofthenoiselevel,theinversionresultsoftheratiooflightintensityare
rapidlygetting worse,whichshowsthelowernoisereductioncapability.Multipleangle-weighting
method,takingtheinformationutilizationandnoisereductioncapabilityintoaccount,canbettershow
theadvantageforincreaseofinformationandeffectivelysuppressesthenoiseinfluencewhenthe
scatteringanglesareincreased.Themethodsignificantlyimprovestheaccuracyofparticlemeasurement
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inthemultiangledynamiclightscattering,especiallyforthemulti-peakdistributionparticlesystem.
Key words:Dynamiclightscattering;Particlesize distribution;Inverse problem;Particlesize
measurement;Angularweighting;Miescattering
OCISCodes:290.5820;290.5850;120.0290;120.5820

0 引言

动态光散射(DynamicLightScattering,DLS)技术是测量亚微米及纳米颗粒粒度分布(ParticleSize
Distribution,PSD)的有效方法[1],由于增加散射角可增加粒度信息,因而多角度动态光散射(Multiangle
DynamicLightScattering,MDLS)技术逐渐受到关注[2-6].在 MDLS技术中,如何将不同角度的自相关数据

结合到一个数据分析中,即角度加权,是实现粒度信息有效利用的关键.1987年,CUMMINSPG 和

STAPLESEJ[7]采用三个角度进行了DLS测量,反演中以待求权重系数对应角度下每一粒度的 Mie散射

光强与参考角度下相应粒度的 Mie散射光强的比作为权重系数,对核矩阵元素加权(光强比值法).1995年

BRYANTG和THOMASJC[8]采用实测静态散射光强数据作为角度权重系数.次年,BRYANTG等[9]根

据自相关数据本身含有散射光强信息的特点,先对未加权的电场自相关数据反演得到一个粒度分布,再通过

迭代程序重构静态散射光强数据,对相应的角度进行加权.2003年,VEGAJR[10]等根据散射角对应粒度区

间散射光强与总散射光强的关系,提出将 Mie散射光强分数作为核矩阵元素的权重系数,并通过将参考角

下所有粒度的 Mie散射光强均值与待求权重系数角度下所有粒度的 Mie散射光强均值的比(光强均值法),
或参考角度下的自相关基线与待求权重角度的自相关基线的比作为权重系数.由于该方法信息利用率不高,
进而提出了根据未加权单角度DLS反演结果,利用递归最小二乘求取各角度的权重系数.2012年,LIUX
等[11]在文献[10]的基础上,采用迭代递归算法进一步改进了角度权重系数的求取.

权重估计可采用实测法与理论法.实测法包括利用静态光散射测量装置测量对应散射角的散射光强或

利用各个散射角得到的光强自相关函数(基线),来计算相应角度的权重系数,文献[8-9,11]以及文献[10]中
的递归最小二乘法等属实测法.由于实测法采用的光强自相关函数(基线)依赖于测量装置的性能,通常情况

下每次计算的权重系数并不一致,难以给出稳定的双峰或多峰分布颗粒体系的测量结果.理论法则是根据

Mie散射理论值计算相应的权重系数,求取的权重系数稳定.文献[7]及文献[10]中的光强均值法等属于理

论法.在实际应用中,理论法难以兼顾信息利用率和抗噪性能,导致反演结果较差.本文在分析理论加权方法

机理的基础上,提出一种复合角度加权方法,用参考角下所有粒度的 Mie散射光强均值与待求角下所有粒

度的 Mie散射光强均值的比作为角度权重,同时,用每一颗粒在待求角下 Mie散射光强与参考角下的 Mie
散射光强的比作为核矩阵元素权重,兼顾了信息利用率与抗噪性的双重要求.

1 多角度动态光散射的角度加权机理

在动态光散射测量中,光强自相关数据与电场自相关数据关系为

G(2)
θr τj( )=G(2)

¥,θr τj( ) 1+β g(1)
θr τj( ) 2( ) θr=θ1,…θm,j=1,2,…,M( ) (1)

式中,θr为散射角,G(2)
θr τj( ) 为散射角θr处的光强自相关数据,τj为延迟时间,G(2)

¥,θr τj( ) 为散射角θr处的实验

基线,β(β≤1)为相干因子,g(1)
θr τj( ) 为散射角θr处的电场自相关数据,m 为散射角θr的个数,M 为相关通道

数.
单角度动态光散射技术中,离散电场自相关函数表示为

g(1)
θr τj( ) =􀰐

Ns

i=1exp-Γiτj/Di( )f Di( ) (2)

式中,Ns表示粒度分布的离散点数,衰减线宽Γi=DΓiq2,颗粒平移扩散系数DΓi=KBT/3πηDi,散射矢量

的模值q=4πnsin(θr/2)/λ,KB为玻尔兹曼常数,T 为绝对温度,η 为介质粘度系数,n 为悬浮介质的折射

率,λ为真空中激光的波长,Di为颗粒粒度,f(Di)为粒度分布.
多角度动态光散射技术中,采用多个角度测量数据,通过恰当的权重系数将其结合到一个数据分析中.

角度加权是通过权重系数由单一散射角获取散射光信息扩展到多个散射角获取的关键环节.离散电场自相

关函数表示为
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g 1( )
θr τj( ) =Kθr􀰐

Ns

i=1Wθr Di( )exp-Γiτj/Di( )f Di( ) (3)

式中,Kθr表示θr角对粒度分布信息贡献的度量,通常称为角度权重系数.Wθr(Di)代表粒度为Di的颗粒在θr
角对散射光贡献的度量,称为核矩阵元素权重系数.

当采用光强比值法时,Kθr=1,Wθr(Di)=Iθr(Di)/Iθ1(Di).其中,Iθr(Di)为粒度为Di的颗粒在角θr处
的Mie散射光强,可由Mie理论进行计算[12],θ1为参考散射角,θr是待求散射角.当采用光强均值法时,Kθr=
<Iθ1>/<Iθr>,Wθr(Di)=Cθr(Di)=Iθr(Di)/􀰐

NS

i=1Iθr(Di).其中,<Iθr>是颗粒在角θr处 Mie散射光强均值,

Cθr(Di)为 Mie散射光强分数,代表粒度为Di的颗粒在角θr处的散射光强分数.
不同角度下得到的自相关数据信噪比是不同的,由于光强比值法采用相同的角度权重系数进行角度加

权,没能区分角度对粒度分布反演的贡献差异,导致抗噪性降低.光强均值法采用参考角下粒度范围内所有

粒度的 Mie散射光强均值与待求角下粒度范围内所有粒度的 Mie散射光强均值的比作为角度权重系数,并
通过 Mie散射分数作为核矩阵元素权重系数,提高了抗噪性,但由于核矩阵元素权重系数的分母基数大,导
致信息利用率低,反演结果准确性依然受限.

为兼顾加权过程中的抗噪性和信息利用率,本文提出对角度与核矩阵元素同时加权的复合角度加权方

法,即用参考角所有粒度的 Mie散射光强均值与待求角所有粒度的 Mie散射光强均值的比作为角度权重系

数(Kθr=<Iθ1>/<Iθr>),同时用每一颗粒在待求角下 Mie散射光强与参考角的 Mie散射光强的比作为核矩

阵元素的权重系数(Wθr(Di)=Iθr(Di)/Iθ1(Di)).通过用所有颗粒 Mie散射光的均值表征信号的角度特

性,提高加权后信号的信噪比,用待测颗粒 Mie散射光描述信号的细节特性,提高信息利用率,可得到更为

准确的粒度分布反演结果.
将式(3)写成矩阵形式,即

gθr=KθrAθrf (4)
采用正则化方法[13]对其求解,即求式(5)的极小解

fα=argmin

Kθ1Aθ1

…

KθmAθm

αL
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(5)

式中,α(α>0)为正则化参数,由L 曲线[14]获得,矩阵L 取单位矩阵,L0取零向量.

2 数值模拟和结果分析

本文选取六个散射角:40°、60°、80°、100°、120°和140°,采用半对数函数[15]模拟单峰分布,即

f(Di)=
1

Diσ1 2π
exp -

[ln(Di/D1)]2

2σ21{ } (6)

式中,D1为峰值处的粒度,σ1为标准偏差.用式(6)的组合模拟双峰和三峰分布,通过调整参数可以获得所需

的粒度分布.模拟实验条件满足:n=1.33,λ=632.8nm,T=298.15K,η=0.89×10-9g/nms.共模拟四组颗

粒体系:S1(400nm)、S2(300/750nm)、S3(200/800nm)和S4(300/600/900nm).相应的模拟参数见表1,表
中D1、D2和D3分别为粒度分布峰值处对应的粒度,Ns为粒度分布的离散点数,σ1、σ2和σ3分别为粒度分布

峰值处对应的标准偏差,a、b、c为分布系数,满足a+b+c=1.
由模拟分布可以计算无噪声光强自相关数据,为了模拟噪声影响,在自相关数据中添加随机噪声[16],即

G(2)
θr-noise τj( )=G(2)

θr τj( )+δnτj( ) (7)
式中,G(2)

θr-noise τj( ) 为含噪声的光强自相关数据,G(2)
θr τj( ) 为无噪声的光强自相关数据,δ代表噪声水平,n(τj)

为高斯随机噪声.
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表1 四组颗粒体系分布模拟参数

Table1 Fourgroupsofparticlesystemsimulationparameters

Sample D1/nm D2/nm D3/nm D/nm Ns σ1 σ2 σ3 a b c
S1 400 - - 1~800 150 0.08 - - 1 - -
S2 300 750 - 1~1100 150 0.1055 0.055 - 0.5 0.5 -
S3 200 800 - 1~1200 200 0.23 0.08 - 0.5 0.5 -
S4 300 600 900 1~1150 200 0.15 0.075 0.07 0.4 0.3 0.3

  为量化评估反演结果,引入峰值粒度误差E、峰值比R 和分布误差V[17]三个性能指标,即

E=
Dsim-Dinv

Dsim

R=P1∶P2∶…Pn

V= 􀰐
Ns

i=1 fsim(Di)-finv(Di)[ ]
2

( )
1/2

ì

î

í

ï
ï
ï

ï
ïï

(8)

式中,Dsim和Dinv分别表示模拟分布和反演分布的峰值粒度,P 为峰值,n 为峰的个数,fsim和finv分别表示模

拟分布和反演分布.峰值粒度误差越小、模拟分布的峰值比与反演分布的峰值比越接近、V 值越小,则表示反

演准确性越高.
四组颗粒体系反演结果如图1~4,表2~5是相应的性能参数.其中,‘SimPSD’表示模拟的粒度分布,

‘Wm’、‘Wr’和‘Wa’分别表示采用复合加权法、光强比值法和光强均值法.
从图1和表2可以看出,对于400nm单峰颗粒体系,在无噪声情况下,三种方法反演结果无显著差异,

其中,光强比值法的分布误差为0.013,为三种方法中的最小值,峰值粒度误差为0.007.随着噪声水平的增

加,采用光强比值法的结果逐渐变差,噪声增大到0.01时,仅能反演出一个峰值不明显的宽分布,而在噪声

水平为0.1时,复合加权法和光强均值法峰值粒度误差仍然很小,依次为0.008和0.053,但光强均值法得到

的峰值与真实值相差较大,且分布误差达到0.115,复合加权法的峰值误差和分布误差均最小.

图1 400nm单峰颗粒在不同角度加权方式下的反演效果

Fig.1 PSDsof400nmunimodalparticlesindifferentangularweightingmethods
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表2 400nm颗粒在不同角度加权方式下的性能参数

Table2 Performanceparametersof400nmindifferentangularweightingmethods

Noiselevel Method Peakpositon/nm E R V
δ SimPSD 400 0 - 0
0 Wm 394 0.015 - 0.03

Wr 397 0.007 - 0.013
Wa 410.7 0.026 - 0.052

0.001 Wm 394 0.015 - 0.026
Wr 400 0 - 0.112
Wa 410.7 0.026 - 0.055

0.01 Wm 394.7 0.013 - 0.029
Wr 469.3 0.173 - 0.177
Wa 410.7 0.026 - 0.08

0.1 Wm 396.7 0.008 - 0.026
Wr 197.3 0.506 - 0.204
Wa 421.3 0.053 - 0.115

  由图2和表3可以看出,对于300nm和750nm的双峰颗粒体系,三种加权方法在无噪声时都能反演

出双峰分布,但光强均值法峰值比达到了1∶1.109,与实际颗粒差别较大.随着噪声水平的增加,光强比值法

的反演结果急剧变差,当噪声水平达到0.01时,只能得到分布较宽的单峰,分布误差达到了0.138.光强均值

法得到的峰值比、分布误差等参数也随噪声增加逐渐变差.复合加权法则在噪声水平达到0.1时,仍能反演

出接近真实峰值比且分布误差仅为0.05的粒度分布.

图2 300/750nm双峰颗粒在不同角度加权方式下的反演效果

Fig.2 PSDsof300/750nmbimodalparticlesindifferentangularweightingmethods
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表3 300/750nm颗粒在不同角度加权方法下的性能参数

Table3 Performanceparametersof300/750nmindifferentangularweightingmethods

Noiselevel Method Peakpositon/nm E R V
δ SimPSD 300/750 0 1∶0.759 0
0 Wm 308/740.7 0.026/0.012 1∶0.564 0.037

Wr 292/748 0.026/0.002 1∶0.774 0.023
Wa 315.7/770 0.052/0.026 1∶1.109 0.062

0.001 Wm 308/748 0.026/0.002 1∶0.586 0.042
Wr 308/755.3 0.026/0.007 1∶0.556 0.111
Wa 315/770 0.05/0.026 1∶1.081 0.064

0.01 Wm 315/740.7 0.05/0.01 1∶0.645 0.036
Wr 242/- 0.193/- - 0.138
Wa 330/755.3 0.1/0.007 1∶1.529 0.083

0.1 Wm 300.7/740.7 0.002/0.01 1∶0.654 0.05
Wr 176/- 0.413/- - 0.152
Wa 344.7/755.3 0.149/0.007 1∶3.289 0.109

  从图3和表4可以看出,对于峰值粒度相距较远的200nm和800nm颗粒体系,在无噪声情况下,三种

加权方法都能反演出双峰分布,光强比值法分布误差最小仅为0.018,但光强均值法的峰值比与实际颗粒差

别较大.随着噪声水平的增加,光强比值法的反演结果急剧变差,当噪声水平达到0.01时,只能分辨出小颗

粒.噪声的增加也使得光强均值法峰值比与真实值差异增大,在噪声水平为0.1时增加到1∶9.072,与真实

的1∶0.702相差较大.噪声的增加没有引起复合加权法反演结果性能参数的显著变化.

图3 200/800nm双峰颗粒在不同角度加权方式下的反演效果

Fig.3 PSDsof200/800nmbimodalparticlesindifferentangularweightingmethods
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表4 200/800nm颗粒在不同角度加权方法下的性能参数

Table4 Performanceparametersof200/800nmindifferentangularweightingmethods

Noiselevel Method Peakpositon/nm E R V
δ SimPSD 200/800 0 1∶0.702 0
0 Wm 205/780 0.025/0.025 1∶1.076 0.033

Wr 203/800 0.015/0 1∶0.66 0.018
Wa 288/798 0.44/0.002 1∶2.677 0.084

0.001 Wm 198/780 0.01/0.025 1∶1.094 0.035
Wr 192/762 0.04/0.047 1∶0.344 0.074
Wa 306/798 0.53/0.002 1∶4.06 0.09

0.01 Wm 192/774 0.04/0.003 1∶0.933 0.031
Wr 186/- 0.07/- - 0.093
Wa 330/810 0.65/0.012 1∶6.401 0.096

0.1 Wm 201/780 0.005/0.025 1∶0.576 0.029
Wr 180/- 0.1/- - 0.093
Wa 330/810 0.65/0.012 1∶9.072 0.098

  由图4和表5可看出,对于三峰颗粒体系,无噪声影响时,三种角度加权的方法都能给出粒度较为准确

的三峰分布.随着噪声的增加,光强比值法的结果很快变差,分辨不出三峰,仅给出宽单峰分布.光强均值法

的峰值比则是随噪声增加逐渐失真,表现为反演得到的小颗粒峰值逐渐变小,当噪声水平达0.1时,完全丧

失对小颗粒的分辨能力,仅能得到双峰.复合加权法在噪声水平达到0.1的时候依旧可以得到峰值粒度较为

准确的三峰分布.

图4 300/600/900nm三峰颗粒在不同角度加权方式下的反演效果

Fig.4 PSDsof300/600/900nmtrimodalparticlesindifferentangularweightingmethods
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表5 300/600/900nm颗粒在不同角度加权方法下的性能参数

Table5 Performanceparametersof300/600/900nmindifferentangularweightingmethods

Noiselevel Method Peakpositon/nm E R V
δ SimPSD 300/600/900 0 1∶0.7∶0.5 0
0 Wm 304/598/897 0.013/0.003/0.003 1∶0.5∶0.5 0.021

Wr 295/598/902 0.016/0.003/0.002 1∶0.7∶0.6 0.015
Wa 304/621/885 0.013/0.035/0.016 1∶1∶0.9 0.031

0.001 Wm 304/645/908 0.013/0.075/0.008 1∶0.5∶0.4 0.024
Wr 287/632.5/- 0.043/0.054/- 1∶0.7∶- 0.069
Wa 322/621/879 0.073/0.035/0.023 1∶1.5∶1.5 0.049

0.01 Wm 287/603/891 0.043/0.005/0.01 1∶0.5∶0.3 0.025
Wr 391/-/- 0.303/-/- --- 0.079
Wa 335/626/897 0.116/0.043/0.003 1∶3.3∶3.8 0.069

0.1 Wm 287/626/897 0.043/0.043/0.003 1∶0.5∶0.4 0.045
Wr 166/-/- 0.446/-/- --- 0.083
Wa -/644/920 -/0.073/0.022 --- 0.084

3 实验分析

本文分别采用实测法(用 We表示)、光强比值法、光强均值法以及复合加权法进行角度加权,并利用正

则化方法对峰值比为1:1的306nm±8nm和974nm±10nm标准聚苯乙烯乳胶颗粒在6个角度(40°、

60°、80°、100°、120°和140°)的光强自相关数据进行了反演.标准聚苯乙烯悬浊液通过去离子的蒸馏水稀释,
光源采用垂直偏振的He-Ne激光器,波长为632.8nm,待测溶液样品被封在298.15K直径25mm恒温圆

柱石英样品池内,每个角度测量10min.

图5 306/974nm双峰颗粒在不同角度加权方式下的反演效果

Fig.5 PSDsof306/974nmbimodalparticlesindifferentangularweightingmethods

表6 306/974nm颗粒在不同角度加权方法下的性能参数

Table6 Performanceparametersof306/974nmindifferentangularweightingmethods

Method Peakpositon/nm E R
TruePSD 306/974 0 1∶1
Wm 294.7/1023 0.036/0.05 1∶0.638
Wr 346.7/- 0.133/- -
Wa 359.7/632.7/996.7/1180 0.175/-/0.0233/- 1∶-∶7.473∶-
We 289/799/966 0.055/0.179/- 1∶0.92∶-

  反演结果如图5和表6所示,可以看出,采用实测法、光强比值法、光强均值法和复合加权法得到的小颗

粒处的误差分别为0.055、0.133、0.175和0.036,采用实测法进行加权在大颗粒处产生了一个虚假峰,光强比

值法不能分辨出大颗粒,光强均值法在大、小颗粒处各产生一个虚假峰.不难看出,复合加权方法能够得到更

接近实际颗粒体系的反演结果.
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4 结论
针对理论方法在信息利用与抗噪性能上存在的问题,本文提出了基于 Mie散射光强的多角度动态光散

射复合角度加权方法,并结合正则化方法进行了模拟和实测的多角度动态光散射数据反演.与采用光强比值

法和光强均值法的两种传统理论方法的反演结果比较表明,多角度动态光散射反演结果与角度加权方法密

切相关.无噪声影响时,光强比值法和复合角度加权法都能得到准确的颗粒粒度分布,但光强均值法存在明

显的信息利用率不高的弊端,表现为较大的峰值偏差.随着噪声水平的提高,光强比值法反演结果急剧变差,
特别是对于多峰测量时,即使在很低的噪声水平下也不能分辨出双峰和三峰,表现出较低的抗噪性能.复合

角度加权方法,在保持和光强比值法几乎相同的信息利用能力的前提下,显著提高了抗噪性能.这一加权方

法通过兼顾信息利用和抗噪性能,既可使得增加散射角在动态光散射技术中信息增多的优势得以更好地发

挥,又能有效抑制增加角度带来的噪声影响,从而提高多角度动态光散射进行颗粒测量,特别是对多峰分布

颗粒体系测量的准确性.
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