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动态光散射双峰粒度反演中相关函数拟合
窗口的优化选择
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摘 要：利用双峰颗粒样品相关函数的相对衰减特性，提出基于衰减特性的长延时相关函数相继提取

法。该方法分别定义小颗粒相关函数拟合窗口的起始点，间隔点和大颗粒相关函数拟合窗口的终止

点。首先，将间隔点定义为相对衰减特性极小值对应的延迟时间；其次，以间隔点为界，根据相对衰减

特性图纵坐标最大值与其他纵坐标值的比例关系，确定小颗粒相关函数拟合窗口的起始点与大颗粒相

关函数拟合窗口的终止点。以此三个参考点作为相关函数拟合窗口的选取准则，对拟合窗口进行优化

选择，减小窗口选择的盲目性，从而提高粒度反演结果的准确性。模拟数据与实验数据表明，改进的优

化算法反演结果显著降低了颗粒粒径相对误差、峰值位置相对误差以及相关函数均方根误差，提出的

基于衰减特性的长延时相关函数相继提取法优于传统长延时相关函数相关提取法。
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0 引言

动态光散射法是测量悬浮液中亚微米及纳米颗粒粒度的常用方法，广泛应用于科研、医疗、工业生产等

领域［1］。做无规则布朗运动的悬浮颗粒会引起散射光强随时间的涨落，动态光散射法是通过探测某固定散

射角下随时间变化的散射光强，计算得到光强自相关函数，再进行反演得到颗粒粒径及其分布。

由相关函数求解颗粒粒度的计算过程需要反演第一类 Fredholm 积分方程，属于不适定病态问题。目前

常见反演算法，如指数采样法［2］、非负最小二乘截断奇异值分解法［3］，双指数算法［4-5］，Tikhonov 正则化反演算

法［6-8］等，对于双峰颗粒样品反演的粒度误差较大。2004 年，岳成凤等［9］分析了光强自相关曲线衰减速率的

物理意义。2018 年，黄钰等［10］分析自相关函数不同衰减时段粒度信息分布差异，提出基于核矩阵扩展的动

态光散射截断奇异值分解反演算法，得到更加精确的双峰反演结果。2020 年，CHANDRAN P L 等［11］提出

长延时相关函数相继提取法（Sequential Extraction of Late Exponentials， SELE），通过选择相关函数长延时

对应的数据拟合窗口，以提取大颗粒对应的相关函数，从原始相关曲线中去除该相关函数，并用剩余部分重

复该过程，直至提取所有颗粒对应的相关函数，以反演多峰粒度分布。该方法的关键在于数据拟合窗口的

选择，选择不同的拟合窗口会造成反演结果较大的偏差。

基于上述文章的分析思路，将相关曲线衰减速率的分析以及不同衰减时段颗粒信息分布差异与传统

SELE 法结合，本文提出基于衰减特性的长延时相关函数相继提取法（Attenuation Characteristics Sequential 
Extraction of Late Exponentials， ACSELE）。该方法提出利用双峰相关函数的衰减特性，优化选择相关函数

拟合窗口，将双指数相关函数依次分离为单指数相关函数再进行反演，以避免双峰颗粒体系粒度反演的不
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适定问题，准确获得双峰颗粒体系的粒度分布。

1 长延时相关函数相继提取法

当激光束聚焦到悬浮液中时，光会向各个方向散射。由于粒子的布朗运动，在固定角度上可以观察到

光强随时间的波动。散射光信号的波动中包含有待测颗粒的粒径信息。

在高斯光场中，西格特关系式将归一化的光强自相关函数 g2 ( τ ) 和归一化的电场自相关函数 g1 ( τ ) 联系

起来

g2 ( τ )= B + β [ g1 ( τ ) ]2 ( 1 )
式中，B 称为基线，β ( ≤ 1 )为散射光场的相干度。

电场相关函数 g1 ( τ )是按指数规律衰减的函数

g1 ( τ )= C exp (-Γτ ) ( 2 )
式中，C 是系数，与散射体内颗粒数量有关，Γ 是衰减线宽，与粒径的关系由 Stoks-Einstein 公式给出

Γ = Dq2 ( 3 )

式中，q = 4πn
λ

sin ( θ
2 )为散射波矢量，D = kBT

3πηd
为粒子的平移扩散系数，kB 是玻尔兹曼常数，T 为绝对温度，

η 为分散介质的粘度，为当量球形颗粒的流体力学直径。

由式（3）可知，衰减线宽的变化与颗粒粒径紧密相关，被测颗粒粒径小，则布朗运动剧烈，光强信号起伏

涨落快；反之，则光强信号起伏涨落慢，将式（2）重写为式（4）的形式［12-13］

g1 ( τ )= Ce-( Γτ )γ ( 4 )
式 中 ，γ 是 扩 散 系 数 Γ 的 多 分 散 性 ，对 于 单 分 散 颗 粒 体 系 ，其 值 约 为 1，对 于 多 分 散 颗 粒 体 系 ，其 值 最 小 减

至 0.5。

对于悬浮液中的颗粒分布为双峰或多峰时，电场相关函数是多个单指数函数之和

g1 ( τ )= ∑
i = 1

N

Ci e-( Γi τ )γi ( 5 )

当悬浮液中只含有单分散颗粒时，可以直接通过式（2）所示的电场自相关函数 g1 ( τ )，提取衰减线宽。

然而，当悬浮液中的颗粒分布为双峰，即电场自相关函数呈现式（5）的形式时，求解双峰分布颗粒的衰减线

宽成为不适定问题。双指数方程的反演呈现出病态性，但单指数方程的反演则会降低病态性，本文将双指

数方程的反演转化为单指数方程的反演。

对双峰（多峰）分布颗粒的相关函数进行分析，将式（1）重新写为

Η ( τ )=[ g2 ( τ )- B ]0.5 = αg1 ( τ ) ( 6 )

Η ( τ )= ∑
i = 1

n

ci e-( Γi τ )γi ( 7 )

式中，系数 ci 与 Ci 相关，并按 α 进行缩放。相继提取出式（7）的多个指数部分中的衰减线宽，是拟合出双峰颗

粒体系中单分散颗粒相关函数的核心。

式（7）单指数形式的幂级数展开式为

Η ( τ )= c (1 -( Γτ )γ + ( Γτ )2γ

2！
- ( Γτ )3γ

3！
+ ( Γτ )4γ

4！
- ( Γτ )5γ

5！
+ ⋯) ( 8 )

设 x = τ γ，则将式（8）重写为

Η ( x )= w ( 0 )- w ( 1 ) x + w ( 2 ) x2 - w ( 3 ) x 3 + w ( 4 ) x4 - w ( 5 ) x5 + ⋯ ( 9 )
式中，w 是系数。不同颗粒对应电场自相关函数曲线表现出不同的衰减速率。对于单分散颗粒而言，颗粒

粒径越小，粒子的布朗运动越剧烈，相关函数下降越快，随着延迟时间的增大，小粒径颗粒的相关函数衰减

至基线附近，而此时大粒径颗粒的相关函数还未衰减至零，如图 1 所示。多分散颗粒系相关函数 Η ( τ ) 中的

指数部分含有多种衰减线宽，为多个单指数部分之和。选取相关曲线长延时的一部分作为相关函数拟合窗

口，首先提取出大颗粒对应的相关函数，再反演得到大颗粒的衰减线宽。从原相关函数中去除大颗粒对应
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的相关函数，再从余下相关函数中选取长延时部分作为拟合窗口，提取小颗粒对应的相关函数，再拟合出衰

减线宽。对于多峰颗粒，以此类推，依次提取出每种颗粒对应的相关函数，最后拟合衰减线宽。

图 1 中 Window 表示提取样品中大粒径颗粒单一指数部分相关函数拟合窗口，在大颗粒相关函数曲线

与小颗粒相关函数曲线互相不重合的长延时区域选取拟合窗口。对于峰值比小的双峰颗粒，拟合窗口选择

区域范围窄，如图 1（a）所示。只有对于峰值比大的双峰分布颗粒系，两种颗粒粒径足够分离时，电场相关函

数曲线才有明显的分段，相关函数拟合窗口的选择区域范围宽，如图 1（b）所示。

2 相关函数拟合窗口的优化选择

2.1　双峰颗粒相关函数的相对衰减特性

由式（6）可知，电场相关函数 Η ( τ ) 与光强自相关函数 g2 ( τ )、电场自相关函数 g1 ( τ ) 紧密相关，对相关函

数衰减率进行分析是提取式（7）指数部分中衰减线宽的关键。对 Η ( τ ) 求导，得到相关函数的衰减特性，如

图 2 所示，相关函数的衰减速率在不同延迟时间是不同的，在初始延迟时间段，衰减速率很小，随着延迟时间

的增大，衰减速率加快，到长延迟时段，衰减速率又逐渐趋于零。单峰与峰值比小的双峰颗粒相关函数衰减

特性曲线呈现相同的增减趋势，但达到最大衰减速率的延迟时刻不同，两者难以区分，如图 2（a）和图 2（b）所

示。而峰值比大的双峰颗粒，衰减特性曲线会出现明显的两个峰，如图 2（c）所示。

选取六组不同颗粒粒径的模拟电场相关函数 Η ( τ )，前三组模拟双峰数值：95 nm/285 nm，100 nm/400 nm，

105 nm/630 nm，等效平均粒径为 140.9 nm；后三组模拟双峰数值：48 nm/144 nm，50 nm/200 nm，50 nm/300 nm，

等效平均粒径为 70.6 nm，对应的相关函数见图 3（a）和图 4（a）。等效平均粒径重构电场相关函数与峰值比较

近的三组电场相关函数的衰减速率有明显差别，如图 3（b），图 4（b）所示，图中 Reconsitution 表示通过等效平均

粒径重构的电场相关曲线。

将电场相关函数 Η ( τ ) 的导数与等效平均粒径重构电场相关函数导数之间的差值绝对值定义为相关函

图 1　双峰分布颗粒体系对应的长延时相关函数相继提取法示例

Fig.1　Example of sequential extraction of late exponentials method corresponding to bimodal particle systems

图 2　由电场相关函数 Η ( τ )求导得出的相关函数衰减特性

Fig.2　Attenuation characteristics of the correlation function derived from the electric field correlation function Η ( τ )
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数的相对衰减特性（H-Relative attenuation characteristics， H-RAC），如图 5 所示，则容易看出，双峰颗粒相关

函数的 H-RAC 有明显的分段。对于峰值比分别为 1∶3、1∶4、1∶6 的三组数据，相对衰减特性呈现相同的增

减趋势，峰值比越大，相关函数的相对衰减特性越明显。

用传统 SELE 方法进行计算，依次提取相关函数的过程如下。对于 95 nm/285 nm 双峰颗粒，使用 SELE
方 法 提 取 的 相 关 函 数 如 图 6 和 图 7 所 示 ，计 算 结 果 如 表 1 所 示 。 图 6、图 7 中 H，Window1，ACF1，

Remaining H，Window2，ACF2 分别表示双峰颗粒的相关函数，大颗粒相关函数拟合窗口，提取的大颗粒相

关函数，原相关函数去除大颗粒相关函数后的相关函数，小颗粒相关函数拟合窗口，提取的小颗粒相关函数。

图 3　140.9 nm 等效平均粒径的电场相关函数和相关函数衰减速率

Fig.3　Electric field correlation function and attenuation rate of correlation function for 140.9 nm equivalent mean particle size

图 4　70.6 nm 等效平均粒径的电场相关函数和相关函数衰减速率

Fig.4　Electric field correlation function and attenuation rate of correlation function for 70.6 nm equivalent mean particle size

图 5　双峰颗粒相关函数相对衰减特性图

Fig.5　Bimodal particle correlation function relative attenuation characteristics plots
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下 面 依 次 提 取 大 粒 子 和 小 粒 子 的 相 关 函 数 ，在 长 延 时 部 分 选 取 一 个 相 关 函 数 拟 合 窗 口 ，如 图 6（a）、（c）和

图 7（a）、（c），使用幂级数展开法将数据拟合为等式 9 中的形式，提取出的大颗粒相关函数如图 6（b）和图 7（b）所

图 6　第一种拟合窗口下 SELE 方法对 95 nm/285 nm 双峰相关函数提取结果

Fig.6　Extraction results of 95 nm/285 nm bimodal correlation function by SELE method under the first fitting window

图 7　第二种拟合窗口下 SELE 方法对 95 nm/285 nm 双峰颗粒相关函数提取结果

Fig.7　Extraction results of 95 nm/285 nm bimodal particle correlation function by SELE method under the second fitting window
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示，从原相关函数中去除大颗粒相关函数，以提取小颗粒对应的相关函数。

表 1 中 Dmean 为等效平均粒径，Dmax 为已知大颗粒粒径，Dmin 为已知小颗粒粒径，D peak 为正则化反演得到的粒

度分布峰值位置，Window 为相关函数拟合窗口的延迟时段。为了评价 SELE 方法计算结果的准确性，本文定

义了三个评价指标：颗粒粒径相对误差（E dd），峰值位置相对误差（E pp），相关函数均方根误差（V rms）。式中 Η fitting

表示提取大颗粒及小颗粒的相关函数总和，下标 meas 和 true 分别表示计算得到的数值与已知颗粒的数值。D 1

和 D 2，E dd1 和 E dd2，D peak1 和 D peak2，E pp1 和 E pp2，Window1 和 Window2 分别对应模拟大颗粒及小颗粒的相关数据。

E dd =
|

|

|
||
| ( Dmeas - D true )

D true

|

|

|
||
|× 100% ( 10 )

E pp =
|

|

|
||
| ( D peak meas - D peak true )

D peak true

|

|

|
||
|× 100% ( 11 )

V rms =
|

|
|
||
| 1

M ∑
i = 1

M

[ Η fitting ( τi )- Η true ( τi ) ]2
|

|
|
||
|

( 12 )

式中，M 是相关函数通道数。

对于 95 nm/285 nm 模拟双峰数据，当大颗粒相关函数拟合窗口选择为 6.20×10−4 s~1.80×10−3 s 延迟

时段，小颗粒相关函数拟合窗口选择为 1.45×10−5 s~4.25×10−5 s 延迟时段，如图 6 所示，反演得到的大颗粒

粒径为 159.1 nm，小颗粒粒径为 78.5 nm，颗粒粒径相对误差较大，分别为 44.1%、17.3%，用提取的相关函数

分别进行 Tikhonov 正则化［14-15］反演得到的大颗粒峰值为 231.0 nm，小颗粒峰值为 1 000.0 nm，峰值位置相对

误差严重偏离真实值 ，分别为 18.9%、95.2%。但当选择大颗粒相关函数拟合窗口为 1.10×10−3 s~5.30×
10−3 s 延 迟 时 段 ，小 颗 粒 相 关 函 数 拟 合 窗 口 选 择 为 4.25×10−5 s~3.63×10−4 s 延 迟 时 段 时 ，如 图 7 所 示 ，用

SELE 方法反演得到的颗粒粒径相对误差、峰值位置相对误差显著减小。大颗粒、小颗粒的颗粒粒径相对误

差减小到 11.9%、10.0%，与第一种相关函数拟合窗口（图 6）相比减小了 32.2% 和 7.3%，峰值相对误差相对

误差严重偏离真实值，分别为 6.8% 和 25.7%，减小了 12.1% 和 69.5%。

可见，粒子反演结果的准确性与相关函数拟合窗口的选择密切相关。由表 1 所示，其中对于 95 nm/285 nm

表 1　使用 SELE方法对模拟双峰相关函数计算的结果

Table 1　Results of the simulated bimodal correlation function calculation using SELE method

Dmean /
nm

140.9

70.6

Dmax/
nm

285.0

400.0

630.0

144.0

200.0

300.0

Dmin /
nm

95.0

100.0

105.0

48.0

50.0

50.0

D 1 /
nm

134.8
159.1
250.8
365.0
465.8
404.9
517.1
570.6
702.0
156.5
95.6

137.9
180.3
239.2
221.2
235.4
289.5
272.1

D 2 /
nm
4.5

78.5
85.4
94.1

100.6
99.1

101.7
108.5
111.4
52.0
42.8
46.6
50.5
58.4
54.0
45.9
48.6
46.9

E dd1 /
%

52.6
44.1
11.9
8.7

16.4
1.2

17.9
9.4

11.4
8.7

33.6
4.2
9.8

19.6
10.6
21.5
3.4
9.2

E dd2 /
%

95.2
17.3
10.0
5.8
0.6
0.8
3.0
3.3
6.1
8.4

10.7
2.9
1.0

16.9
8.0
8.0
2.6
6.1

D peak1 /
nm

187.3
231.0
265.6
376.4
464.1
432.8
600.5
705.4
811.1
162.9
114.9
141.7
215.4
247.7
231.0
284.8
327.4
305.3

D peak2 /
nm
3.5

1000.0
70.5
75.6
81.1
93.2
86.9
86.9

100.0
49.7
32.7
40.3
46.4
53.3
46.4
40.3
46.4
46.4

E pp1 /
%

34.2
18.9
6.8
5.8

16.0
8.2
4.6

11.9
28.7
13.1
20.1
1.5
7.7

23.8
15.5
5.0
9.1
1.8

E pp2 /
%

96.3
95.2
25.7
24.3
18.8
6.7

17.1
17.1
4.7
3.6

31.7
15.9
7.1
6.7
7.1

19.2
7.1
7.1

V rms

0.104
0.122
0.277
0.306
0.361
0.524
0.349
0.380
0.519
0.222
0.213
0.354
0.459
0.612
0.458
0.130
0.066
0.059

Window1

3.63×10-4：1.10×10-3

6.20×10-4：1.80×10-3

1.10×10-3：5.30×10-3

1.10×10-3：9.00×10-3

1.10×10-3：1.54×10-2

1.80×10-3：9.00×10-3

1.80×10-3：9.00×10-3

3.10×10-3：9.00×10-3

3.10×10-3：1.71×10-2

1.10×10-3：3.10×10-3

3.63×10-4：1.60×10-3

6.20×10-4：3.10×10-3

1.10×10-3：3.10×10-3

1.80×10-3：4.70×10-3

1.10×10-3：5.30×10-3

1.10×10-3：3.10×10-3

1.80×10-3：4.70×10-3

1.10×10-3：5.30×10-3

Window2

4.25×10-5：1.245×10-4

1.45×10-5：4.25×10-5

4.25×10-5：3.63×10-4

1.45×10-5：3.63×10-4

4.25×10-5：3.63×10-4

1.245×10-4：6.20×10-6

1.45×10-5：3.63×10-4

4.25×10-5：3.63×10-4

7.30×10-5：5.57×10-4

1.45×10-5：3.63×10-4

4.25×10-5：1.245×10-4

4.25×10-5：2.125×10-4

1.45×10-5：3.63×10-4

4.25×10-5：4.04×10-4

7.30×10-5：2.125×10-4

1.45×10-5：2.125×10-4

4.25×10-5：4.04×10-4

4.25×10-5：3.63×10-4
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模拟双峰数据，大颗粒的颗粒粒径相对误差最大为 52.6%，最小为 11.9%，相差 40.7%，小颗粒的颗粒粒径相对

误差最大为 95.2%，最小为 10.0%，相差 85.2%；大颗粒峰值位置相对误差最大为 34.2%，最小为 6.8%，相差

27.4%，小颗粒峰值位置相对误差最大为 96.3%，最小为 25.7%，相差 70.6%；相关函数均方根误差最大为 0.277，

最小为 0.104，相差 62.4%。又如 100 nm/400 nm 模拟双峰数据，大颗粒的颗粒粒径相对误差最大为 16.4%，最

小为 1.2%，相差 15.2%；小颗粒的颗粒粒径相对误差最大为 5.8%，最小为 0.6%，相差 5.2%；大颗粒峰值位置相

对误差最大为 16.0%，最小为 5.8%，相差 10.2%，小颗粒峰值位置相对误差最大为 24.3%，最小为 6.7%，相差

17.6%；相关函数均方根误差最大为 0.524，最小为 0.306，相差 41.6%。综上所述，为了提高反演结果的准确性，

有必要充分分析双峰粒子相关函数的相对衰减特性，从而更好地确定相关函数拟合窗口的选择范围。

2.2　相关函数拟合窗口的优化选择

依据双峰颗粒相关函数相对衰减特性（H-RAC）图，确定相关函数拟合窗口的位置。定义 Tj 为 H-RAC
图横坐标对应延迟时间，变量 j 的取值范围为 j = 1，2，3，⋯，M，Y j 为 H-RAC 图的纵坐标值。将大、小颗粒

相关函数拟合窗口的间隔点 Ti 定义为 Y j 极小值点对应的延迟时间，该间隔点 Ti 为大颗粒相关函数拟合窗

口的起始点，Ti - 1 为小颗粒相关函数拟合窗口的终止点。

为了尽可能利用双峰颗粒相关函数的信息，选择小颗粒相关函数拟合窗口的起始点 T s 为 Ti - 1 前非 0Y j

对应的最小延迟时间；大颗粒相关函数拟合窗口的终止点 T e 为 Ti 后非 0Y j 对应的最大延迟时间，如图 8 所

示。模拟双峰颗粒体系的数据是理想的，但考虑到实际测量情况，如悬浮液中存在杂质，以及数据噪声的影

响，双峰颗粒相关函数曲线会有波动，仅凭上述标准难以确定 T s 与 T e。因此通过多组数据，得出起点 T s 与

终点 T e 的选取准则，如表 2 所示。其中，Rj 为纵坐标值 Y j 与纵坐标最大值 Y m 的比例。

通过表 2 可知，小颗粒相关函数拟合窗口起始点 T s 对应的比例 R s 约为 0.003，大颗粒相关函数拟合窗口的

终止点 T e 对应的比例 R e 约为 0.02。综上所述，在起点和终点定义基础上，规定小颗粒相关函数拟合窗口的起

始点 T s 为：Ti - 1 前 Y s=R s×Y m 对应的延迟时间；规定大颗粒相关函数拟合窗口的终止点 T e 为：Ti 后 Y e=R e×
Y m 对应的延迟时间。

图 8　不同等效平均粒径的双峰颗粒相关函数相对衰减特性图及参考点

Fig.8　H-RAC plots and reference points of bimodal particles for different equivalent mean particle sizes

表 2　模拟双峰相关函数拟合窗口起点和终点的计算

Table 2　Calculation of start and end point of fitting window of simulated bimodal correlation function

Dmean /
nm

140.9

70.6

Dmax /
nm

285.0
400.0
630.0
144.0
200.0
300.0

Dmin /
nm

95.0
100.0
105.0
48.0
50.0
50.0

T s/s

3.45×10-5

2.80×10-5

2.25×10-5

1.80×10-5

2.25×10-5

1.45×10-5

T e/s

1.00×10-2

1.24×10-2

1.91×10-2

6.50×10-3

6.50×10-3

9.00×10-3

Y s /
(×10-3 )
0.026 4
0.040 6
0.039 6
0.025 0
0.033 6
0.039 6

Y e /
(×10-3 )

0.172
0.296
0.260
0.142
0.253
0.300

Y m /
(×10-3 )

8.800
11.900
12.300
7.600

11.200
12.400

R s=Y s/Ym

0.003 0
0.003 4
0.003 2
0.003 2
0.003 0
0.003 1

R e=Y e/Ym

0.019
0.024
0.021
0.018
0.022
0.024
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本文提出的基于双峰颗粒相关函数相对衰减特性进行拟合窗口选择的 SELE 方法，命名为基于衰减特

性 的 长 延 时 相 关 函 数 相 继 提 取 法（Attenuation Characteristics Sequential Extraction of Late Exponentials， 
ACSELE）。该方法通过三个步骤将相关函数以等式 9 的形式进行多项式拟合，与传统 SELE 法相比，在前

两个步骤优化了相关函数拟合窗口的选择。ACSELE 算法步骤如下：

第一步，计算得到双峰颗粒相关函数相对衰减特性曲线，并定义大、小颗粒相关函数拟合窗口的间隔点

Ti 为 H-RAC 图极小值对应的延迟时间，该间隔点 Ti 对应大颗粒的拟合窗口的起始点，Ti - 1 对应小颗粒的拟

合窗口的终止点。定义小颗粒相关函数拟合窗口的起始点 T s：Ti - 1 前 0.003 倍 H-RAC 图最大值 Y m 对应的 Y s

的最小延迟时间，即 R s = 0.003 对应的最小延迟时间；大颗粒相关函数拟合窗口的终止点 T e：Ti 后 0.02 倍 Y m

对应的 Y e 的最大延迟时间，即 R e = 0.02 对应的最大延迟时间。双峰颗粒相关函数的 H-RAC 图以及三个参

考 点 的 选 取 如 图 8 所 示 ，图 中 T s1，T s2，T s3；T i1，T i2，T i3；T e1，T e2，T e3 分 别 表 示 95 nm/285 nm（48 nm/144 nm），

100 nm/400 nm（50 nm/200 nm），105 nm/630 nm（50 nm/300 nm）的双峰相关函数拟合窗口的起始点，间隔点

和终止点。

第二步，以 T s，Ti，T e 为参考点，确定相关函数拟合窗口的位置，其中大颗粒的拟合窗口为 Ti~T e，小颗

粒的拟合窗口为 T s~Ti - 1。

第三步，以幂级数展开的形式，即式（9）进行多项式拟合，提取大颗粒对应的相关函数，从原相关函数中

去除大颗粒相关函数，相继提取出小颗粒对应的相关函数。

3 模拟数据的结果

本文模拟了六组不同平均粒径颗粒对应的相关函数，其中，颗粒粒度分布服从对数正态分布

f ( d )= a
1

dσ1 2π
exp

ì
í
î

ïïïï

ïïïï
- 0.5 ( ln ( )d/d 1

2

σ1 )üý
þ

ïïïï

ïïïï
+ b

1
dσ2 2π

exp
ì
í
î

ïïïï

ïïïï
- 0.5 ( ln ( )d/d 2

2

σ2 )üý
þ

ïïïï

ïïïï
( 13 )

式中，a 和 b 用来调节峰值高度的分布参数值，d 为模拟的颗粒粒径，d 1 和 d 2 为颗粒的标称粒径，f ( d ) 为颗粒

粒度分布，σ1 和 σ2 为相对标准偏差。

模拟实验条件为 KB = 1.380 648 8 × 10-23 J/K，η = 0.89cP，n = 1.33，λ = 532 nm，T = 298.15 K，θ = 90°，
dmin = 0.5 nm，dmax = 1 600 nm，dmin 和 dmax 分别为模拟数据中最小和最大的颗粒粒径。

选 取 六 组 模 拟 双 峰 相 关 函 数（95 nm/285 nm，100 nm/400 nm，105 nm/630 nm，等 效 平 均 粒 径 为

140.9 nm；48 nm/144 nm，50 nm/200 nm，50 nm/300 nm，等效平均粒径为 70.6 nm），分别用 ACSELE 方法进

行 计 算 ，结 果 如 表 3 所 示 。 其 中 95 nm/285 nm，100 nm/400 nm 的 两 组 双 峰 模 拟 数 据 的 反 演 结 果 如 图 9 和

图 10 所示，图中 Sum-ACF 为提取大颗粒及小颗粒相关函数的和。

图 9、图 10 和表 3 中，WindowT1，WindowT2 分别大颗粒相关函数拟合窗口对应的时间轴，小颗粒相关

函数拟合窗口对应的时间轴。

如图 9（b）、（d）和图 10（b）、（d）所示，用 ACSELE 方法能够依次选取大颗粒和小颗粒相关函数的拟合窗

口，提取相关函数，进而反演得到相应颗粒的衰减线宽。由图 9（c）和图 10（c），不难看出，提取的大颗粒相关

表  3　使用 ACSELE方法对模拟双峰相关函数计算的结果

Table 3　Results of the simulated bimodal correlation function calculation using the ACSELE method

Dmean /
nm

140.9

70.6

Dmax /
nm

285.0
400.0
630.0
144.0
200.0
300.0

Dmin /
nm

95.0
100.0
105.0
48.0
50.0
50.0

T s/s

3.45×10-5

2.80×10-4

2.25×10-5

1.80×10-5

2.25×10-5

1.45×10-5

Ti/s

1.20×10-3

1.30×10-3

1.50×10-3

6.20×10-4

6.20×10-4

7.68×10-4

T e/s

9.00×10-3

1.12×10-2

1.91×10-2

5.30×10-3

5.30×10-3

8.10×10-3

D 1 /
nm

285.6
403.7
631.6
146.7
198.9
300.7

D 2 /
nm

95.0
98.6

104.1
51.4
49.1
47.4

E dd1 /
%
0.2
0.9
0.2
1.9
0.5
0.2

E dd2/%

2.5×10-2

1.3
0.8
7.2
1.6
5.0

D peak1 /
nm

327.4
432.8
657.9
162.9
200.9
305.3

D peak2 /
nm

93.2
100.0
107.2
49.7
49.7
49.7

E pp2 /
%

14.9
8.2
4.4

13.1
0.4
1.8

E pp1 /
%
1.8
0.0
0.2
3.6
0.4
0.4

V rms

0.066
0.531
0.056
0.043
0.548
0.043
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函数曲线与原相关函数曲线的重合度高；由图 9（e）和图 10（e）可知，小颗粒的相关函数曲线与去除大颗粒相

关函数后剩余的相关函数曲线重合度高。上述表 3 列出的六组双峰颗粒的 E dd 均 ≤ 8%，其中模拟双峰数据

95 nm/285 nm 经 ACSELE 方法得到的小颗粒 E dd = 2.5 × 10-2%，误差值极小。将经多项式计算出的电场

相关函数代入 Tikhonov 正则化算法，六组数据的 E pp 均 ≤ 15%，其中 100 nm/400 nm 小粒径颗粒计算所得峰

值位置相对误差仅为 0。如图 9（f）和图 10（f）所示，双峰颗粒体系中各组成颗粒的相关函数曲线与原相关曲

线 的 拟 合 程 度 高 ，六 组 双 峰 颗 粒 的 相 关 函 数 均 方 根 误 差 均 ≤ 0.6，其 中 48 nm/144 nm 双 峰 颗 粒 数 据 经

ACSELE 法拟合后，相关函数均方根误差只有 0.043，50 nm/200 nm 的值最大，也仅为 0.548。

由表 1 和表 3 可知，与盲目选择数据拟合窗口的原 SELE 方法相比，通过基于双峰颗粒相对衰减特性的

ACSELE 方法选择相关函数拟合窗口，计算结果的精确性提高。其中对于 95 nm/285 nm 双峰颗粒，285 nm
颗 粒 的 颗 粒 粒 径 相 对 误 差 减 小 了 11.7%~52.4%，95 nm 颗 粒 的 颗 粒 粒 径 相 对 误 差 减 小 了 9.9%~95.1%，

285 nm 颗粒峰值位置相对误差减小了 4%~19.3%，95 nm 颗粒峰值位置相对误差减小了 23.9%~94.5%；

V rms 减 小 了 36.5%~76.1%。 又 如 105 nm/630nm 双 峰 颗 粒 ，630 nm 颗 粒 E dd 减 小 了 9.2%~17.7%，105 nm
颗粒 E dd 减小了 2.2%~5.3%；630 nm 颗粒 E pp 减小了 0.2%~24.3%，105 nm 颗粒 E pp 减小了 4.5%~16.9%；

V rms 减小了 83.9%~89.2%。

图 9　ACSELE 方法对 95 nm/285 nm 模拟双峰颗粒相关函数的提取结果

Fig.9　Extraction results of 95 nm/285 nm bimodal correlation function by ACSELE method
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4 实验验证

实验样品为两组聚苯乙烯乳胶球混合物（60 nm/220 nm，65 nm/450 nm），实验条件与模拟实验条件相

同。使用本文提出的 ACSELE 算法，对实测相关函数进行计算得到双峰颗粒体系中各组成部分的颗粒粒径

大小，提取对应相关函数曲线，并进行正则化反演，所得结果分别如图 11 和图 12 所示，实验结果见表 4。

以 60 nm/220 nm 双峰颗粒体系为例，如表 4 数据所列，其中‘T i1’为传统 SELE 方法中大颗粒相关函数

拟合窗口的起始点。ACSELE 方法比 SELE 方法，在准确获取颗粒粒径和峰值位置，以及相关函数曲线的

拟 合 程 度 等 方 面 都 更 胜 一 筹 。 首 先 ，使 用 ACSELE 方 法 计 算 得 到 的 220 nm 颗 粒 的 颗 粒 粒 径 相 对 误 差 为

1.1%，60 nm 颗粒的颗粒粒径相对误差只有 4.6%。其次，ACSELE 方法得到的两种颗粒的峰值位置相对误

差分别为 2.0% 和 5.9%。最后，ACSELE 方法的相关函数均方根误差为 0.110。大颗粒的颗粒粒径相对误

差减小了 2.1%，小颗粒的颗粒粒径相对误差减小了 1.7%；大颗粒峰值位置相对误差减小了 1%，小颗粒峰

值位置相对误差减小了 10.2%。SELE 方法的相关函数均方根误差为 1.023，拟合相关函数曲线的拟合效果

很差。如图 11（f）所示，而使用 ACSELE 方法得到的总相关函数的重合程度高，相关函数均方根误差减小了

89.2%，相关函数曲线的拟合程度显著提高。同样，对于 65 nm/450 nm 双峰颗粒体系，使用 ACSELE 方法

图 10　ACSELE 方法对 100 nm/400 nm 模拟双峰颗粒相关函数的提取结果

Fig.10　Extraction results of 100 nm/400 nm bimodal correlation function by ACSELE method
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较传统 SELE 方法的反演结果也呈现出显著的优越性：大颗粒的颗粒粒径相对误差减小了 1.2%，小颗粒的

颗粒粒径相对误差减小了 1.3%；大颗粒峰值位置相对误差减小了 4.4%，小颗粒峰值位置相对误差减小了

3.5%，相关函数均方根误差减小了 98.5%。

图 11　ACSELE 方法对 60 nm/220 nm 实测双峰颗粒相关函数的提取结果

Fig.11　ACSELE method for 60 nm/220 nm measured bimodal particle correlation function extraction results
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5 结论

本文在传统 SELE 方法的基础上通过优化选择双峰粒度反演中相关函数拟合窗口，提出基于衰减特性

的长延时相关函数相继提取法（ACSELE），计算和实验结果均表明，此方法能够进一步提高反演精度。

ACSELE 方法首先绘制双峰颗粒相关函数相对衰减特性（H-RAC）图，并分别定义了小颗粒相关函数

拟合窗口的起始点 T s，间隔点 T i 和大颗粒相关函数拟合窗口的终止点 T e，以此三个参考点作为相关函数拟

合窗口的选取准则，将大颗粒与小颗粒的相关函数拟合窗口分别定位于 T i~T e 和 T s~T i - 1；最后，以幂级数

展开的形式进行多项式拟合，计算出大颗粒和小颗粒对应的相关函数。ACSELE 方法减小了数据拟合窗口

选择的盲目性，对模拟及实测数据均提高了计算结果的精确性：对于 95 nm/285 nm 双峰颗粒，大颗粒的颗粒

粒径相对误差减小了 11.7%~52.4%，小颗粒的颗粒粒径相对误差减小了 9.9%~95.1%；大颗粒峰值位置相

对误差减小了 4.0%~19.3%，小颗粒峰值位置相对误差减小了 23.9%~94.5%；V rms 减小了 36.5%~76.1%。

对于 60 nm/220 nm 实测双峰数据，使用 ACSELE 方法计算所得大颗粒的颗粒粒径相对误差减小了 2.1%，

小颗粒的颗粒粒径相对误差减小了 1.7%；大颗粒峰值位置相对误差减小了 1%，小颗粒峰值位置相对误差

减 小 了 10.2%，V rms 减 小 了 89.2%。 六 组 模 拟 双 峰 数 据 与 实 测 数 据 的 计 算 结 果 表 明 ：与 SELE 方 法 相 比 ，

ACSELE 方法能够显著减少颗粒粒度相对误差、峰值位置相对误差以及相关函数均方根误差。

图 12　ACSELE 方法对 65 nm/450 nm 实测双峰颗粒相关函数的提取结果

Fig.12　ACSELE method for 65 nm/450 nm measured bimodal particle correlation function extraction results

表  4　使用不同方法对两组实测双峰颗粒相关函数计算的结果

Table 4　Results of correlation function calculation for two groups of real bimodal particles using different methods

Dmax /
nm

220

450

Dmin /
nm

60

65

Method

ACSELE
SELE

ACSELE
SELE

T s/s

7.65×10-5

4.45×10-5

5.65×10-5

2.85×10-5

T i/s

8.29×10-4

2.85×10-4

1.00×10-3

3.81×10-4

T i1/s

/
1.00×10-3

/
7.01×10-4

T e/s

3.60×10-3

3.60×10-3

3.10×10-3

3.30×10-3

D 1 /
nm

217.4
227.1
452

457.2

D 2 /
nm

62.8
63.7
64.7
66.1

E dd1 /
%
1.1
3.2
0.4
1.6

E dd2 /
%
4.6
6.3
0.4
1.7

D peak1 /
nm

215.4
213.3
442.6
422.9

D peak2 /
nm

56.4
50.3
62.4
59.9

E pp1 /
%
2.0
3.0
1.6
6.0

E pp2 /
%
5.9

16.1
4.2
7.7

V rms

0.110
1.023
0.011
0.735
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Optimal Selection of Correlation Function Fitting Window in Bimodal 
Particle Size Inversion by Dynamic Light Scattering

LIU Yuexin， LIU Wei， JIA Hongyan， CHEN Jizhou， WANG Yajin， SHEN Jin
（School of Electrical Engineering， Shandong University of Technology， Zibo 255049， China）

Abstract： In the traditional sequential extraction of late exponentials method， the selection of the 
correlation function fitting window is the key to the bimodal particle size inversion by dynamic light 
scattering. The inversion results depend on the selection of the correlation function fitting window of the 
bimodal data， and the particle sizes retrieved by different fitting windows are different. Based on the 
traditional sequential extraction of late exponentials method， this paper analyzes the attenuation rate of the 
correlation function of bimodal particle samples and the difference of particle information distribution at 
different decay times， and proposes a new improved algorithm named attenuation characteristics sequential 
extraction of late exponentials method. By analyzing the absolute value of the difference between the 
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derivative of the electric field correlation function and the derivative of the equivalent average particle size 
reconstruction electric field correlation function， the method defines it as the relative attenuation 
characteristics of the correlation function， and based on the relative attenuation characteristics of this 
correlation function， the starting point of the fitting window for the small particle correlation function， the 
interval point and the ending point of the fitting window for the large particle correlation function are defined 
respectively. These following three reference points are the selection criterion of the fitting window for the 
correlation function. Firstly， the interval point of the fitting window of the correlation function of large and 
small particles is defined as the delay time corresponding to the minimum value of the relative attenuation 
characteristics， the interval point corresponds to the starting point of the fitting window of large particles， 
and the previous delay time of the interval point corresponds to the termination point of the fitting window 
of small particles. Secondly， the starting point of the fitting window of the correlation function of small 
particles is defined as： the minimum delay time corresponding to the maximum value of the vertical 
coordinate of the relative decay characteristic graph of 0.003 times before the termination point of the fitting 
window of small particles. Thirdly， the termination point of the fitting window of the correlation function of 
large particles is defined as： the maximum value of the vertical coordinate of the relative decay characteristic 
graph of 0.02 times after the starting point of the fitting window of large particles the maximum delay time of 
the vertical coordinate value. Through the above steps， the problem of inaccurate positioning of the fitting 
window is solved， and the blindness of fitting window selection is reduced， thus improving the accuracy of the 
particle size inversion results. The inversion of the simulated data （95 nm/285 nm， 100 nm/400 nm， 105 nm/
630 nm， equivalent average particle size of 140.9 nm； 48 nm/144 nm， 50 nm/200 nm， 50 nm/300 nm， 
equivalent average particle size of 70.6 nm） and the experimental data （60 nm/220 nm， 65 nm/450 nm） was 
performed by using the improved algorithm， simulated data was performed， in which for the 95 nm/285 nm 
simulated bimodal particles， the relative error of particle size for large particles was reduced by 11.7%~
52.4%， and the relative error of particle size for small particles was reduced by 9.9%~95.1%； the relative 
error of peak position for large particles was reduced by 4.0%~19.3%， and the relative error of peak position 
for small particles was reduced by 23.9%~94.5%； the root mean square error of the correlation function was 
reduced by 36.5%~76.1%. For the 60 nm/220 nm measured bimodal data， the relative error of particle size 
of large particles was reduced by 2.1% and that of small particles was reduced by 1.7%； the relative error of 
peak position of large particles was reduced by 1% and that of small particles was reduced by 10.2%， and the 
root mean square error of the correlation function was reduced by 89.2%. The calculated results of both 
simulated and measured data show that the inversion results of the improved algorithm significantly reduce the 
relative error of particle size， relative error of peak position and root mean square error of correlation function. 
The proposed attenuation characteristics sequential extraction of late exponentials method is better than the 
traditional sequential extraction of late exponentials method.
Key words： Dynamic light scattering； Correlation function； Fitting window selection； Sequential 
extraction method； Particle size； Inversion algorithm
OCIS Codes：  290.3700；  290.5820； 290.5825
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