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摘要：为了解决目前动态光散射软件信号分析法采用的自相关和功率谱估计存在分辨率和方差较低，以及能谱泄漏问

题，提出了基于现代功率谱估计的动态光散射信号分析法。对该系统所采用的现代功率谱估计算法和测量系统进行了

研究。首先，介绍了动态光散射测量法涉及的光子相关光谱理论和散射光谱估计理论。接着，描述了基于现代功率谱估

计的动态散射光谱法，特别是其中阶数狆的计算方法。然后，介绍了测量系统，包括硬件部分的光学系统和信号采集处

理系统，软件部分的系统开发流程。最后，对粒径分别为３０、５０、１００ｎｍ的乳胶球标准颗粒溶液（透光率为９６％）进行了

实验。实验结果表明：现代谱估计分析法的测量均值误差和重复性误差的平均值分别为１．８８％和１．６２％，满足国标要

求的均值误差和重复性误差＜２％。
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１　引　言

　　 动态光散射 （ＤｙｎａｍｉｃＬｉｇｈｔＳｃａｔｔｅｒｉｎｇ，

ＤＬＳ）颗粒测量法是目前稀溶液内纳米颗粒表征

的标准手段［１］，已被广泛应用于医药、航天、环境、

化工等领域的纳米颗粒粒度测量［２３］。其测量原

理是基于纳米颗粒在溶液中的布朗运动，这种无

规则的运动使得散射光强相对于某一平均值产生

随机涨落，并且这种涨落与颗粒的粒径有关，颗粒

越小，涨落越快，通过计算这种涨落变化的时域自

相关函数，就可以得到影响这种变化的颗粒粒径

信息。因此，ＤＬＳ 法也称为光子相关光谱法

（ＰｈｏｔｏｎＣｏｒｒｅｌａｔｉｏｎＳｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ，ＰＣＳ）
［４５］。

事实上，对于颗粒的动态散射光信号，自相

关函数并非是唯一的光强涨落的表征方法。由

ＤＬＳ理论可知，对于悬浮液中进行布朗运动的粒

子，散射光谱表现为对入射光谱的加宽，因此，如

果能测得频率的加宽量，就能知道颗粒运动的平

移扩散系数，从而计算出颗粒粒径。在现有的光

谱分析手段中，从光场中获得光谱信息的最简单

又直接的方法是使用干涉仪来选择窄频带光场，

然而由于动态光散射信号的频率展宽（约为几十

Ｈｚ到几十ｋＨｚ）远小于中心频率（入射激光频

率），这一分辨率已超过目前最好的单色仪或干涉

仪的分辨极限，因此已无法使用光谱分析手段直

接测量［６］。１９６４年Ｃｕｍｍｉｎｓ等利用无线电技术

中的差拍技术（或称为混频技术）将动态光散射信

号的中心频率降为一个很低的频率，从而实现了

散射光谱的测量，但这种方法可测量的带宽受限

于所用电子仪器的最高速度［７］。此后，随着１９７６

年数字相关器的出现，光拍测量法逐渐被光子相

关光谱测量法所替代［８］。近年来，计算机技术和

数字信息处理技术的飞速发展，为动态光散射信

号的软件分析技术提供了基础［９］。２００１年 Ｄ．

Ｍａｇａｔｔｉ等提出了基于光子计数器的软件自相关

算法，并在２００３年进一步提出了改进算法
［１０１１］。

相对于硬件测量法，软件测量法利用廉价的光子

计数器采集散射光信号，再由微机计算信号的相

关函数或功率谱，具有成本低、灵活性高的特点，

而且还易于用户后续的开发和升级。但由于软件

测量法的数据处理量有限，使得自相关估计或功

率谱估计存在分辨率和方差较大，以及能谱泄漏

等问题，从而限制了其进一步的发展［１２］。

现代功率谱估计方法是以随机过程的参数模

型为基础的，此方法可以改正经典谱估计的估计

方差过大、分辨率不高以及旁瓣泄漏等缺点。并

且由于现代谱是连续谱，因此其谱光滑，谱峰陡

峭，频率分辨率高，不存在传统谱的频率分辨误差

问题［１３１６］。

本文提出了一种基于ＡＲ模型的动态光散射

信号现代功率谱密度估计方法，采用 ＶＣ＋＋开

发了测量程序，并调用了 Ｍａｔｌａｂ中的谱密度估计

函数，最后通过实验进行了验证。

２　基本原理

　　动态光散射测量法的光路结构如图１所示，

入射激光经透镜聚焦后照射到样品池内的颗粒样

品上，通过双孔结构使位于激光束腰区域颗粒产

生的９０°方向散射光进入光电倍增管，并转换成

电脉冲信号由随后的光子计数器计数，最后微机

根据光子计数值算出光强的自相关函数或功率谱

密度，进而得到颗粒粒径。
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图１　动态光散射系统原理框图

Ｆｉｇ．１　ＳｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆＤＬＳｓｙｓｔｅｍ

２．１　光子相关光谱法

散射光强自相关函数犌（τ）的表达式如下：

犌（τ）＝犃［１＋βｅｘｐ（－２Γτ）］， （１）

式中，犃为光强自相关函数犌（τ）的基线，β为系统

相干系数，犃 和β都与实验条件有关，Γ为Ｒａｙ

ｌｅｉｇｈ线宽，它和描述布朗运动强度的平动扩散系

数犇Ｔ，散射矢量狇的关系如式（２）。

Γ＝犇Ｔ狇， （２）

狇＝
４π狀

λ０
ｓｉｎ（

θ
２
）， （３）

式中，狀为溶剂的折射率，θ为散射角，λ０ 为入射光

在真空中的波长。

最后根据ＥｉｎｓｔｅｉｎＳｔｏｋｅｓ公式（式４）计算出

颗粒的粒径。

犇Ｔ＝
犽犅犜

３πη犱
， （４）

式中，犽Ｂ 为Ｂｏｌｔｚｍａｎ常数，犜为绝对温度，η为溶

液粘度，犱为颗粒直径。

２．２　散射光谱密度

动态散射光场的谱密度 犘Ｅ（ω）呈 Ｌｏｒｅｎｔｚ

型，可用下式表示：

犘Ｅ（珔ω）＝〈犐〉
Γ／π

（ω－ω０）
２＋Γ

２
， （５）

式中，〈犐〉代表积分散射光强，或平均光强。从式

（５）可以看到，散射光谱的中心频率为ω０，衰减宽

度为Γ。

通过光混频，将散射光电流（正比于散射光

强）的谱密度的中心频率降到０，得到光电流的功

率谱密度估计为：

狆犻（珔ω）＝２〈犐〉
２ ２Γ／π
ω
２＋４Γ

２
， （６）

最后由式（２），（３），（４）计算出颗粒的粒径。

３　现代功率谱估计

　　现代参数模型包括自回归滑动平均模型

（ＡＲＭＡ（狆，狇））、狇阶滑动平均模型（ＭＡ（狇））和

狆阶自回归模型（ＡＲ（狆））。由于 ＡＲＭＡ或 ＭＡ

模型的参数估计常需解一组非线性方程，而 ＡＲ

模型的参数估计只需要解一组线性方程，相对容

易些，故得以广泛应用。ＡＲ模型参数方法的基

本思想认为狓（狀）是某个模型产生的白噪声，ＡＲ

模型相当于使用一组数字滤波器，将白噪声变成

近似具有目标谱密度或相关函数的离散随机过

程。

ＡＲ模型可用如下差分方程表示：

狓（狀）＝∑
狆

狉＝１

犪狉狓（狀－狉）＋狌（狀）， （７）

其中狌（狀）为白噪声序列，狆为ＡＲ模型的阶数，犪狉

（狉＝１，２，…狆）为ＡＲ模型的参数。

式（６）的ＡＲ模型功率谱估计表达为：

犘^狓（ｅｊ
珔ω）＝

σ
２

１＋∑
狆

狉＝１

犪狉ｅ
－ｊ珔ω

２

， （８）

其中σ
２ 为白噪声序列的方差。

进行功率谱估计，可调用 ＭＡＴＬＡＢ中提供

的Ｐｙｕｌｅａｒ（狓，ｏｒｄｅｒ，ｎｆｆｔ，犳ｓ）函数计算散射光强

的功率谱密度，该函数的各参数定义：狓为散射光

强犐，ｏｒｄｅｒ用来指定 ＡＲ 模型的阶数，ｎｆｆｔ为

ＦＦＴ算法的长度，一般取２的整数次幂；犳ｓ 为采

样频率。其中最重要的是需要知道ＡＲ模型的阶

数狆，根据 ＷｉｅｎｅｒＫｈｉｎｔｃｈｉｎｅ定理，若输出序列

狓（狀）的自相关函数已知或已估计出来，那么便可

求出相应的阶数狆。

对式（７）两边乘以狓（狀－犻）后再取期望值，得

到：

犚狓（犻）＝Ｅ狌（狀）狓（狀－犻）－∑
狆

犽＝１

犪犽犚狓（犽－１）．（９）

设ＡＲ模型的冲激响应犺（狀）是因果的，即当

犻＞０时，犺（－犻）＝０。那么，系统的输入狌（狀）与输
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出狓（狀）之间有关系式：

狓（狀）＝∑
＋∞

犾＝０

犺（犾）狌（狀－犾）， （１０）

再由犣变换中初值定理知道，犺（０）＝ｌｉｍ
狕→∞
犎（狕）＝

１，故式（９）化为：

Ｅ狑（狀）狓（狀－犻）＝
σ
２
狌　犻＝０

０　犻＞
烅
烄

烆 ０
， （１１）

代入式（７）得到：

犚狓（犻）＝
σ
２
狌－∑

狆

犽＝１

犪犽犚狓（犻－犽）　犻＝０

－∑
狆

犽＝１

犪犽犚犽（犻－犽） 犻＞

烅

烄

烆 ０

， （１２）

这里犚狓（犽－犻）＝犚狓（犻－犽）（因为狓（狀）是实数）。

为求ＡＲ模型阶数狆，可令：

犃＝（犪１，犪２，…，犪狆）
Ｔ， （１３）

犚＝（犚狓（１），犚狓（２），…，犚狓（狆））
Ｔ， （１４）

犚狆狓＝

犚狓（０） 犚狓（１） … 犚狓（狆－１）

犚狓（１） 犚狓（０） … 犚狓（狆－２）

… … …

犚狓（狆－１） 犚狓（狆－２） … 犚狓（０

烄

烆

烌

烎）

，

（１５）

则从式（１２）中第二式子可得ＹｕｌｅＷａｌｋｅｒ方程

犚＝－犚
（狆）
狓 犃 ， （１６）

由于犚
（狆）
狓 是Ｔｏｅｐｌｉｔｚ矩阵，故可求出参数向量：

犃＝－犚
（狆）－１
狓 犚 ． （１８）

进而求出阶数狆，最后由Ｐｙｕｌｅａｒ函数算出功

率谱密度犘犻（ω）。

４　测量系统

４．１　硬件系统

光学系统由激光器、凸透镜、样品池和小孔组

成（如图１所示），其中散射光路由两个小孔组成，

两孔面积及其距离满足［１７１８］：

犃１≈
λ
２狕２

犃２
． （１９）

其中犃１ 和犃２ 分别为两孔面积，狕为两孔间距。

信号采集及处理系统包括光电倍增管和光子

计数卡。光电倍增管用于测量散射光信号并将其

转换成电脉冲，本文采用了日本滨松公司的

Ｈ６２４００１模块，其具有响应快、噪声低、接收面积

小等优点。光子计数卡用于统计光电倍增管输出

脉冲并送计算机处理，针对 Ｈ６２４００１输出脉冲

宽度为３５ｎｍ，选择了滨松公司的光子计数卡

Ｍ９００３，它的门控时间为５０ｎｍ，能够实现对单光

子脉冲的计数。

４．２　软件系统

系统采用ＶＣ６．０作为开发平台开发了信号

采集和处理程序。首先通过动态链接库接口设置

光子计数卡的采样时间；其次读取采样时间内的

散射光强；再次计算信号的自相关矩阵得到阶数

狆，再次调用Ｐｙｕｌｅａｒ函数计算功率谱密度，最后

测量功率谱密度的衰减宽度，并根据ＳｔｏｋｓＥｉｎ

ｓｔｅｉｎ公式（式２～４）计算出颗粒的粒径大小。

图２　程序流程图

Ｆｉｇ．２　Ｆｌｏｗｃｈａｒｔｏｆｐｒｏｇｒａｍ

５　实　验

　　实验采用 ＤＵＫＥ公司生产的粒径分别为

３０、５０、１００ｎｍ乳胶球标准颗粒，颗粒溶液的透光

率为９６％。实验用电脑配置为奔４ＣＰＵ３．０７Ｇ，

２Ｇ内存。根据国标要求
［１］，实验通过６次测量来

求均值误差（Ｅｒｒｏｒ）和重复性误差（Ｒｅｐｅ）。

５０ｎｍ标准颗粒散射光信号的软件自相关曲
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线和现代谱估计曲线分别如图３，４所示。通过两

幅图的比较可以看到，现代谱估计的曲线光滑，曲

线分辨率高。

图３　软件自相关曲线

Ｆｉｇ．３　Ｃｕｒｖｅｏｆｓｏｆｔｗａｒｅａｕｔｏｃｏｒｒｅｌａｔｉｏｎｆｕｎｃｔｉｏｎ

图４　现代功率谱估计曲线

Ｆｉｇ．４　Ｃｕｒｖｅｏｆｍｏｄｅｒｎｓｐｅｃｔｒａｌｅｓｔｉｍａｔｉｏｎ

实验结果如表１所示。

表１　测量结果

Ｔａｂ．１　Ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｒｅｓｕｌｔｓ

粒径 现代谱估计 软件相关法 硬件相关法

３０ｎｍ
Ｅｒｒｏｒ（％） ２．１３ ６．５２ ２．０８

Ｒｅｐｅ（％） １．８７ ５．１２ １．４９

５０ｎｍ
Ｅｒｒｏｒ（％） １．７２ ６．０９ １．８７

Ｒｅｐｅ（％） １．３３ ５．４８ １．２１

１００ｎｍ
Ｅｒｒｏｒ（％） １．８０ ６．８７ １．９６

Ｒｅｐｅ（％） １．６８ ５．３７ １．７９

Ａｖｅ
Ｅｒｒｏｒ（％） １．８８ ６．４９ １．９７

Ｒｅｐｅ（％） １．６２ ５．３２ １．５０

上述测量结果表明，采用现代谱估计分析法

的实验均值误差和重复性误差分别为１．８８％和

１．６２％，这一结果优于软件相关测量法，与硬件相

关测量法接近，满足国标要求的均值误差和重复

性误差小于２％。

６　结　论

　　本文根据目前动态光散射软件测量法存在的

问题，提出了基于现代功率谱估计的动态光散射

信号分析法，并介绍了测量系统的结构和工作原

理。然后，研究了现代谱估计的算法，特别是阶数

狆的计算方法。最后，给出了实验流程。实验结

果证明该方法的实验均值误差和重复性误差分别

为１．８８％和１．６２％，这一结果优于软件相关测量

法，与硬件相关测量法接近，且满足国标要求。本

文的研究结果解决了目前动态光散射信号的功率

谱估计法存在的问题，为其下一步的应用提供了

可能，并且也为散射光谱的分析提供了新的思路。
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ＨＥＸ，ＪＩＡＨＨ，ＣＨＡＮＧＳＨＬ，犲狋犪犾．．Ｓｉｍｕｌａ

ｔｉｏｎｏｆｎｏｎｌｉｎｅｏｆｓｉｇｈｔｌｉｇｈｔｐｒｏｐａｇａｔｉｏｎｆｏｒｍｕｌ

ｔｉｐｌｅｓｃａｔｔｅｒｉｎｇｉｎｓｔａｎｃｅ［Ｊ］．犗狆狋．犘狉犲犮犻狊犻狅狀犈狀犵．，

２００９，１７（２）：２４６２５０．（ｉｎＣｈｉｎｅｓｅ）

［１６］　ＴＡＮＸＹ，ＺＨＯＵＸＺＨ，ＪＩＡＮＧＹ Ｍ，犲狋犪犾．．

ＣｏｍｐａｒａｔｉｖｅａｎａｌｙｓｉｓｏｆＳｉｇｍａＤｅｌｔａｍｏｄｕｌａｔｉｏｎ

ａｎｄｐｕｌｓｅｃｏｄｅｍｏｄｕｌａｔｉｏｎｉｎｍｉｃｒｏａｃｃｅｌｅｒｏｍｅｔｅｒ

［Ｊ］．犗狆狋．犘狉犲犮犻狊犻狅狀犈狀犵．，２００９，１７（６）：１２２８

１２３２．

［１７］　ＹＡＮＧ Ｈ，ＺＨＥＮＧＧ，ＬＩＭ ＣＨ．Ｔｈｅｏｐｔｉｍａｌ

ｄｅｔｅｃｔｏｒａｐｅｒｔｕｒｅｉｎｐｈｏｔｏｎｃｏｒｒｅｌａｔｉｏｎｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏ

ｐｙｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔｓ［Ｊ］．犔犪狊犲狉狊犻狀犈狀犵犻狀犲犲狉犻狀犵，２００７，

１７（１２）：７５８２．

［１８］　ＹＡＮＧＨ，ＺＨＥＮＧＧ，ＬＩＭＣＨ．Ａｎｅｗｃｈｅａｐｅｒ

ＤｙｎａｍｉｃＬｉｇｈｔＳｃａｔｔｅｒｉｎｇｐａｒｔｉｃｌｅｓｉｚｉｎｇｍｅｔｈｏｄｕ

ｓｉｎｇＣｏｕｎｔｉｎｇＢｏａｒｄ［Ｊ］．犔犪狊犲狉狊犻狀犈狀犵犻狀犲犲狉犻狀犵，

２００８，１８（３４）：１５３１６１．
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