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前  言

  本文件按照GB/T1.1—2020《标准化工作导则 第1部分:标准化文件的结构和起草规则》的规定

起草。
请注意本文件的某些内容可能涉及专利。本文件的发布机构不承担识别专利的责任。
本文件由全国颗粒表征与分检及筛网标准化技术委员会(SAC/TC168)提出并归口。
本文件起草单位:中国科学院过程工程研究所、河南长兴实业有限公司、浙江大学、中国计量大学、

佛山市德方纳米科技有限公司、重庆大学、北京泰丰先行新能源科技有限公司、丹东百特仪器有限公司、
济源市中特陶瓷材料有限公司、合肥鸿蒙标准技术研究院有限公司、上海理工大学、上海第二工业大学、
国家纳米科学中心、北京市计量检测科学研究院、重庆科技大学、天津大学、清华大学。

本文件主要起草人:李兆军、瞿海斌、孙志昂、于明州、赵洁、郭力、卫国英、周兰、蒋耀、王远航、
任献举、窦晓亮、董青云、邢五洲、沈建琪、许人良、田震、陈岚、赵晓宁、梁国弘、廖晓玲、徐文峰、江霞、
何薇、骆广生、岳君容。
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引  言

  颗粒材料在国民经济的各个领域都起着重要的作用。作为原材料,颗粒质量的一致性会随着设计、
制备与应用传递至产品,进而影响产品的质量;作为产品,整体性能取决于其中最差颗粒的性能,提高颗

粒材料的质量一致性就可以避免出现这种短板效应。其中,颗粒的物理特性对于原材料或产品的性能

至关重要。而描述颗粒物理特性的参数非常多,在实际应用中,多物理特性参数组合更能反映颗粒的一

致性。颗粒的单项物理特性参数是否合格可以用相应的技术与分析仪器来测试和评价。各单项参数合

格只是颗粒产品出厂和验收的基本条件之一,批次间或批次内颗粒材料间多参数组合的一致性越来越

成为产品质量评价的重点。这方面的需求和应用也越来越广泛,例如中药药物制剂、电子信息颗粒材

料、新能源用颗粒材料等领域。

Ⅳ
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颗粒 质量一致性评价指南

1 范围

本文件给出了颗粒材料物理特性一致性评价的原理、物理特性参数组合、标准化转换、计算和评价、
评价报告。

本文件适用于批次间或批次内颗粒材料的多个连续数值型物理特性间的一致性评价。其他需要确

定产品一致性的场景可参照使用。

2 规范性引用文件

下列文件中的内容通过文中的规范性引用而构成本文件必不可少的条款。其中注日期的引用文

件,仅该日期对应的版本适用于本文件;不注日期的引用文件,其最新版本(包括所有的修改单)适用于

本文件。

GB/T16418 颗粒系统术语

3 术语和定义

GB/T16418界定的以及下列术语和定义适用于本文件。

3.1
质量一致性 qualityconsistency
批次间或批次内样品的一组特性接近的程度。
注:特性向量化后,向量方向和数值上一致的程度。

3.2
物理特性参数 physicalcharacteristicparameter
表征物理特性的量化值。

3.3
欧氏距离 Euclideandistance
n 维(实)欧几里得空间,由n 个实数所作成的一切有序组的集Rn中任意两点x(x1,x2,…,xn)和

y(y1,y2,…,yn)之间的距离
 

x1-y1( )2+ x2-y2( )2+…+(xn-yn)2。

3.4
余弦相似度 cosinesimilarity
通过计算两个向量夹角的余弦值评估的向量相似度。
注1:余弦值的范围在[-1,1]之间,值越趋近于1,代表两个向量的方向越接近;值越趋近于-1,方向越相反;值接近

于0,表示两个向量近乎于正交。

注2:本文件中仅用到余弦相似度的非负值。

4 原理

4.1 颗粒材料可根据其特性构建一个物理特性参数组合(见表1)。单个特性可由一个或若干个具体的

1

GB/Z44306—2024



特性参数定量表示,如堆积特性可由松装密度、振实密度和压实密度等表示;粒度分布可由中位粒径与

粒径分布宽度等参数表示。将样品的单项物理特性参数视为一个向量的独立分量,经过去量纲化或其

他归一化方法对数据进行标准化转换处理后,可以用图形表示法或数学计算法评价样品间的质量一致

性。向量方向和数值上越一致,质量一致性程度越高。

4.2 颗粒材料质量一致性评价分为有参照样品和无参照样品两种方式,可结合应用目的选择。无参照

样品时,对颗粒材料样品间进行质量一致性评价。设置参照样品时,用待评价样品的参数与参照样品的

参数进行比较和评价。参照样品可以是标准样品或指定样品。

4.3 颗粒材料质量一致性评价的前提是在合格产品中进行取样和测量。需注意先进行符合性检验,再
在样品合格基础上进行质量一致性评价。

4.4 在同一次评价中,宜由同一操作员按相同的方法、使用相同的测试/测量设施、在短时间间隔内对

同一测试/测量对象进行测试/测量。
注1:不同物理特性参数组合、不同质量一致性评价方法之间没有可比性。

注2:选择不同的评价方法、标准化转换处理方法、数学计算法的计算公式和加权系数,都会体现不同的评价意图。

5 物理特性参数组合

5.1 通则

评价颗粒材料的物理特性参数很多,宜确定并选取最典型和最影响产品质量的参数进行评价。
参数之间相关性对计算结果会产生影响。参数越相关,样品间质量一致性评价的结果会越趋向一

致,该评价方法的灵敏度越低。
注:对各样品的特性参数测量值,可采用主成分分析法得到这组特性参数测量值的主成分得分图、主成分载荷图、

不同特性参数对主成分的贡献率,以评价物理特性参数间的相关性、试算和选取关键物理特性参数,示例见附

录A中A.3。

5.2 物理特性参数

为便于进行一致性计算和评价,表1列出了常见的颗粒材料物理特性、物理特性参数及各参数的常

用符号、常用单位和主要分析方法。在特定领域内,可增加其他的特性参数。表1中的物理特性分类仅

供参考,可根据具体应用场合调整或重新进行物理特性分类。

表1 常见颗粒材料物理特性和物理特性参数

序号 物理特性 物理特性参数 常用符号 常用单位 主要分析方法

1

2

3

4

5

6

7

外形

50%累 积 分 布 粒 径,即 中 位

粒径
D50 mm,μm

10%累积分布粒径 D10 mm,μm

90%累积分布粒径 D90 mm,μm

相对粒径分布宽度a
10D90 —

粒径分布宽度b WD mm,μm

等效直径 D mm,μm

球形度 Ψ —

激光衍射法,电阻法,沉降法,动
态光散射法,图像法,超声法

图像法

2
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表1 常见颗粒材料物理特性和物理特性参数 (续)

序号 物理特性 物理特性参数 常用符号 常用单位 主要分析方法

8

9

10

11

12

13

14

15

16

17

外形

光学球体度 Ф —

球形率 S —

Feret直径 DF mm,μm

圆形度 C —

圆润度 Rn —

粗糙度 Rg —

钝度 WV —

矩形长宽比 AR —

凸度 Cv —

不规则度 IP —

图像法

18

19

20

内部结构

孔径 D mm,μm

孔隙率 P —

比表面积 S m2/g

气体吸附法,压汞法,气液孔径

法,液液孔径法,核磁共振法,空
气渗透法

气体吸附法,浸润热法,空气渗

透法,低场核磁共振法

21

22

23

24

25

结晶

晶粒大小 D50 nm,μm 激光衍射法,图像法

结晶度 — %
X射线衍射法,差热分析法,红外

光谱,拉曼光谱法

晶体结构 — — X射线衍射法,透射电镜法

晶型 — — 图像法

晶胞参数 — nm 单晶衍射法

26 传热性 热传导率 K W/(m·K)
差热扫描量热法,瞬态平面热源

法,激光闪光法

27

28

29

30

电特性

电阻率 ρ Ω·m

四点探针法,两点探针法,表面

电阻率法,体积电阻率法,传输

线法

zeta电位 ζ V 光学电泳迁移法,电声法

介电常数 ε F/m 电容法,微波法,频率法,阻抗法

相对介电系数 εr — 传输线法,集中电路法,谐振法

31 声学特性 衰减系数 α
dB/cm,

Np/cm
超声法

32

33
学特性

折射率 N — 光学折射法

各向异性 Dn — 瞬态电场双折射法

34

35
表面特性

接触角 θ (°) 固定滴注法,液体渗透法

吸湿性 Awv

—,

mg/cm3
称重法,体积法,核磁共振法
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表1 常见颗粒材料物理特性和物理特性参数 (续)

序号 物理特性 物理特性参数 常用符号 常用单位 主要分析方法

36

37

38

39

40

41

磁性

磁化率 χv — 埃文斯天平法

相对磁导率 μ — 螺线管法/磁矩法

磁化强度 M A/m 振动样品磁强计法

居里温度 TC ℃ 振动样品磁强计法

矫顽力 HC A/m 振动样品磁强计法

剩磁 Br T,Gs 振动样品磁强计法

42

43

44

机械特性

硬度 H — 压头法,刮擦法,动态法

磨损度 IA — 转筒法,流化床法

抗压强度 — N,N/mm2,

N/mm
单颗粒法

45

46

47

堆积特性

松装密度 ρa g/cm3 体积重量法

振实密度 ρt g/cm3 体积重量法

骨架密度 ρS g/cm3 气体置换法

48 透气性 渗透性 K m2 空气渗透法

49 可压性 空隙率 ε — 体积法

50

51

52

53

54

55

56

流动性

休止角(安息角) θr (°) 漏斗注入法

压缩度 CP — 体积重量法

抹刀角 θS (°) 平板上提

均齐度 Uf —
激光衍射法,电阻法,沉降法,动
态光散射法,图像法,超声法

凝集度 Ch — 筛分法

Carr流动性指数 Fw — 查Carr流动性指数表

豪斯纳比 H — 密度测量

57

58
稳定性

颗粒粒度变化速度 ΔDM μm 多重光散射法

颗粒比表面积变化速度 ΔS m2/g 低场核磁共振法

  注1:“—”表示无内容。

  注2:不同细分领域物理特性参数的常用符号有少量重叠现象,在同一次评价里出现时加下标区分。

  a 相对粒径分布宽度的计算公式为(D90-D10)/D50。

  b 粒径分布宽度的计算公式为(D90-D10)。

5.3 物理特性参数组合的表示

需要评 价 m 个 样 品、每 个 样 品 n 个 物 理 特 性 参 数 时,第 i 个 样 品 对 应 n 个 测 量 值

xi1、xi2、…、xij、…、xin。将这n 个测量值映射为一个向量Xi,即(xi1,xi2,…,xij,…,xin),定义为第i
个样品的物理特性参数组合向量。m 个样品对应m 个物理特性参数组合向量X1、X2、…、Xi、…、Xm。
所有测量值构成的向量矩阵示意图见图1。

4
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样品序号 向量 物理特性参数序号

1 2 … j … n

1

2
…

i
…

m

X1

X2
…

Xi

…

Xm

x11 x12 … x1j … x1n

x21 x22 … x2j … x2n
… … … … … …

xi1 xi2 … xij … xin

… … … … … …

xm1 xm2 … xmj … xmn

æ

è

ç
ç
ç
ç
ç
ç

ö

ø

÷
÷
÷
÷
÷
÷

图1 测量值构成的向量矩阵示意图

6 标准化转换

6.1 通则

由于各物理特性参数测量值的量纲不同,为了使不同物理特性参数的测量值具有可比性,宜先选用

适合的转换方法对测量值进行去量纲和标准化,再进行比较和计算评估。有的一致性评价算法公式本

身包含了转换,不需要先进行标准化转换,例如7.3.2的标准化欧氏距离法。
所有测量值标准化转换后构成的向量矩阵示意图见图2,其中X'i为第i个样品的物理特性参数组

合向量Xi 的转换值。

样品序号 向量 物理特性参数序号

1 2 … j … n

1

2
…

i
…

m

X'1

X'2
…

X'i
…

X'm

x'11 x'12 … x'1j … x'1n

x'21 x'22 … x'2j … x'2n
… … … … … …

x'i1 x'i2 … x'ij … x'in
… … … … … …

x'm1 x'm2 … x'mj … x'mn

æ

è

ç
ç
ç
ç
ç
ç

ö

ø

÷
÷
÷
÷
÷
÷

图2 测量值标准化转换后构成的向量矩阵示意图

根据样品物理特性参数测量值组合向量分量的分布特征选择适合的标准化转换方法。本文件采用

线性归一化算法。

6.2 线性归一化算法

将样品的物理特性参数测量值组合向量的每个分量,宜按照公式(1)转换为0~1范围的值。公

式(1)以最小值为参照点,最大值最小值之差为基本单位。

x'ij=
xij -aj

bj -aj
…………………………(1)

  式中:

i ———对应m 个样品中的顺序数;

j ———对应第i个样品的n 个特性参数测量值中的顺序数;

x'ij———第i个样品中第j个特性参数测量值标准化转换后的转换值;

5
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xij———第i个样品中第j个特性参数测量值;
aj ———所有待评价样品第j列特性参数测量值中的最小值或先验可能数值范围的最小值或品质

控制允许最小值;

bj ———所有待评价样品第j列特性参数测量值中的最大值或先验可能数值范围的最大值或品质

控制允许最大值。

aj和bj的取值方式会影响一致性评价结果,宜试算后选择适合的取值方式。
线性归一化算法易受两端极值影响。

7 计算和评价

7.1 通则

常用评价方法分为图形表示法和数学计算法两类。图形表示法直观、形象、易于操作,但当参加评

价的样品或参数较多时图形表示法不适合,宜采用数学计算法。进行评价时,根据需求选取其中一个评

价方法即可。
常采用的数学计算法为欧氏距离法、标准化欧式距离法和余弦相似度法,但不限于本文件提到的计

算方法和公式。不同的计算方法和计算公式反映不同的评估意图。也可根据评价对象的实际情况设置

物理特性参数不同的加权系数,7.3给出了带权重的计算公式。
各种方法的典型案例见附录A的流化床一步制粒质量一致性评价示例和附录B的单壁碳纳米管

粉体质量一致性评价示例。

7.2 图形表示法

对所测得的各样品特性参数分别进行标准化转换后,可绘制各样品物理特性参数转换值的雷达图。
示例见A.2.3.1和B.2.3.1。

雷达图坐标轴取值范围为0~1,每个物理特性参数的转换值相连构成多边形,多边形的边数是所

选取的物理特性参数的数量。雷达图要求至少3个物理特性参数。
折线图横轴为各物理特性参数分类,纵轴为各物理特性参数的标准化转换值,取值范围为0~1,物

理特性参数的标准化转换值相连构成折线,示例见A.2.3.2和B.2.3.2。
比较雷达图中各样品对应的的多边形或折线图中各样品对应的的折线,可直接观察批次间或批次

内样品间的质量一致性。

7.3 数学计算法

7.3.1 欧氏距离法

7.3.1.1 概述

欧氏距离计算值对向量的方向差异和大小差异都敏感。欧氏距离越大,代表两个向量绝对距离越

远,两批次样品物理特性参数测量值间的差异越大,计算示例见A.2.3.3和B.2.3.3。

7.3.1.2 计算

标准化转换后,宜按照公式(2)或带权重的公式(3)计算第p 个样品向量X'p和第q 个样品向量X'q
之间的欧氏距离。

ρ(X'p,X'q)=
 

∑
n

j=1
(x'pj-x'qj)2 …………………………(2)

ρ(X'p,X'q,W)=
 

∑
n

j=1wj
2(x'pj-x'qj)2 …………………………(3)

6
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  式中:

ρ(X'p,X'q)  ———第p 个样品和第q个样品的物理特性参数转换值组合向量间的欧氏距离;

X'p ———第p 个样品的物理特性参数测量值对应转换值构成的向量;

X'q ———第q个样品的物理特性参数测量值对应转换值构成的向量;

j ———对应样品n 个特性参数转换值中的顺序数;

n ———每个样品物理特性参数转换值的个数,即图1中矩阵的列数;

x'pj ———第p 个样品的第j个物理特性参数测量值对应的转换值;

x'qj ———第q个样品的第j个物理特性参数测量值对应的转换值;

W ———n 个物理特性对应权重系数构成的向量;

ρ(X'p,X'q,W)———第p 个样品和第q 个样品的物理特性参数转换值组合向量间的加权欧氏

距离;

wj ———第j列物理特性参数测量值对应转换值的权重系数。
以上欧氏距离的计算值是综合了向量的方向差异和大小差异。如果实际应用需求上只需要看方向

差异,则宜按照公式(1)对各向量的分量进行标准化转换后,再按照公式(4)进行二次转换。二次转换

后,各样品对应的向量的大小皆为1。用二次转换后的向量计算向量间的欧氏距离仅反映向量方向差

异,也就是各分量分布的差异。

x″ij=
x'ij

 

∑
n

j=1x'ij
2

…………………………(4)

  式中:

x″ij———第i个样品中第j个特性参数测量值的二次转换值;

x'ij———第i个样品中第j个特性参数测量值标准化转换后的转换值;

i ———对应m 个样品中的顺序数;

j ———对应第i个样品的n 个特性参数测量值中的顺序数。

7.3.2 标准化欧氏距离法

标准化欧氏距离计算值对向量的方向差异和大小差异敏感。标准化欧氏距离越大,代表两个向量

绝对距离越远,两批次样品物理特性参数测量值间的差异越大。
可结合实际情况选用以下标准化欧氏距离公式(5)或带权重的标准化欧氏距离公式(6),其中方差

的计算见公式(7)。使用公式(5)或公式(6)时,直接代入测量值,不需要事先进行标准化转换。

ρXp,Xq( )=
 

∑
n

j=1

x( pj -xqj)2

S2
j

…………………………(5)

ρ Xp,Xq,W( )=
 

∑
n

j=1

w2
j(xpj -xqj)2

S2
j

…………………………(6)

S2
j =∑

m

i=1
{xij -[∑ x1j +x2j +…+xmj( ) ]/m}

2

m-1
………(7)

  式中:

Xp     ———第p 个样品的物理特性参数测量值构成的向量;

Xq ———第q个样品的物理特性参数测量值构成的向量;

ρ(Xp,Xq) ———第p 个样品和第q 个样品的物理特性参数测量值组合向量间的标准化欧氏

距离;

j ———对应样品n 个特性参数测量值中的顺序数;

n ———每个样品物理特性参数测量值的个数,即图1中矩阵的列数;
7
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xpj ———第p 个样品的第j个物理特性参数测量值;

xqj ———第q个样品的第j个物理特性参数测量值;

S2
j ———第j列物理特性参数测量值的方差;

W ———n 个物理特性对应权重系数构成的向量;

ρ(Xp,Xq,W)———第p 个样品和第q个样品的物理特性参数测量值组合向量间的加权标准化欧氏

距离;

wj ———第j列物理特性参数测量值的权重系数;

m ———每列物理特性参数测量值的个数,即图1中矩阵的行数;

xij ———第i个样品的第j个物理特性参数测量值;

xmj ———第m 个样品的第j个物理特性参数测量值。

7.3.3 余弦相似度法

7.3.3.1 概述

两个向量夹角的余弦值大小可以反映两个向量指向相同方向的程度。两个向量有相同的指向

时,余弦相似度的值为1;两个向量夹角为90°时,余弦相似度的值为0。余弦值越趋近于1,表示两个向

量的方向越接近;余弦值越趋近于0,表示两个向量近乎于正交。因此,余弦相似度越接近1,说明两个

样品的物理特性参数组合向量越相似。计算示例见A.2.3.4和B.2.3.4。
需注意,余弦相似度数值仅对向量的方向差异敏感,对大小差异不敏感。当两个向量方向一致而大

小不一致时,会得到相同的余弦相似度值。
零向量和其他向量间无法计算余弦相似度值。

7.3.3.2 计算

标准化转换后,宜按照公式(8)或带权重的公式(9)计算第p 个样品向量X'p和第q 个样品向量X'q
之间的余弦相似度。

S(X'p,X'q)=
∑

n

j=1x'pjx'qj
 

∑
n

j=1x'pj
2
 

∑
n

j=1x'qj
2
…………………………(8)

S(X'p,X'q,W)=
∑

n

j=1w
2
jx'pjx'qj

 

∑
n

j=1w
2
jx'2pj

 

∑
n

j=1w
2
ix'qj2'

…………………………(9)

  式中:

X'p     ———第p 个样品的物理特性参数测量值对应转换值构成的向量;

X'q ———第q个样品的物理特性参数测量值对应转换值构成的向量;

S(X'p,X'q) ———第p 个样品和第q个样品的物理特性参数转换值组合向量间的余弦相似度;

j ———对应样品n 个特性参数转换值中的顺序数;

n ———每个样品物理特性参数转换值的个数,即图2中矩阵的列数;

x'pj ———第p 个样品的第j个物理特性参数测量值对应的转换值;

x'qj ———第q个样品的第j个物理特性参数测量值对应的转换值;

W ———n 个物理特性对应权重系数构成的向量;

S(X'p,X'q,W)———第p 个样品和第q 个样品的物理特性参数转换值组合向量间的加权余弦相

似度;

wj ———第j列物理特性参数测量值对应转换值的权重系数。
8
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8 评价报告

评价报告包括但不限于下列内容:

a) 本文件编号;

b) 评价对象描述(评价对象的名称、规格、生产厂家、生产日期或批号、取样方法、样品编号);

c) 采用的物理特性参数组合及各参数测量条件(测试方法或测量程序、操作员、测试/检量设施、
检测试剂);

d) 样品物理特性参数测量值;

e) 物理特性参数的标准化转换方法和测量值转换后的数值;

f) 一致性评价方法,数学计算法采用的计算公式;

g) 评价结果;

h) 评价人、评价时间和评价地点。

9
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附 录 A
(资料性)

流化床一步制粒质量一致性评价示例

A.1 概要

流化床一步制粒是利用气流使物料呈悬浮流化状态,再喷入黏合剂液体,使粉末聚结成粒的方

法,在化工、制药、食品等领域中已被广泛应用。本示例采用的是流化床一步制粒中的脉冲喷雾制粒法

(pulsed-sprayfluid-bedgranulation,PSFBG)。基于颗粒产品的物理特性参数(包括松装密度、振实密

度、空隙率、压缩度、豪斯纳比、休止角、水的质量分数、10%累积分布粒径、50%累积分布粒径、90%累积

分布粒径、粒径分布宽度和相对粒径分布宽度)构建物理特性参数的组合,对不同批次PSFBG所得颗

粒的质量一致性进行比较和评价。

A.2 计算和评价

A.2.1 物理特性参数组合的构建

选择颗粒物理特性参数松装密度、振实密度、空隙率、压缩度、豪斯纳比、休止角、水的质量分数、

10%累积分布粒径、50%累积分布粒径、90%累积分布粒径、粒径分布宽度和相对粒径分布宽度这12个

方面构成本次评价的物理特性参数组合,如表A.1所示。

表 A.1 物理特性参数组合

分类 物理特性参数 符号 单位

堆积性
松装密度 ρa g/cm3

振实密度 ρt g/cm3

可压性 空隙率 ε —

流动性

压缩度 CP —

豪斯纳比 H —

休止角 θr (°)

稳定性 水的质量分数 MC —

外形

10%累积分布粒径 D10 mm

50%累积分布粒径 D50 mm

90%累积分布粒径 D90 mm

粒径分布宽度 WD μm

相对粒径分布宽度 10D90 —

  注:“—”表示无内容。

A.2.2 标准化转换处理

按照公式(1)将物理特性参数进行标准化转换,将归一化后的数值控制在0~1。样品测量值和归

一处理后的转换值如表A.2所示。以批次3为例,其物理特性参数组合向量可以表示为(1,1,0.697,

0.697,0.672,0.328,0.347,0,0,0,1,0)。
01
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表 A.2 样品物理特性参数测量值和转换值

物理特性

参数
ρa ρt ε CP H θr MC D10 D50 D90 WD 10D90

单位 g/cm3 g/cm3 — — — (°) — μm μm μm μm —

各

批

次

测

量

值

1 0.23 0.31 26.88% 0.27 1.37 49.48 3.73% 157.73 320.71 268.12 162.98 0.61

2 0.30 0.39 24.33% 0.24 1.32 44.66 4.79% 125.82 320.78 237.22 194.96 0.82

3 0.30 0.42 29.44% 0.29 1.42 47.02 5.46% 84.62 219.27 121.66 134.65 1.11

4 0.25 0.34 26.35% 0.26 1.36 44.54 6.69% 123.91 309.51 234.51 185.60 0.79

5 0.19 0.28 30.26% 0.30 1.43 51.51 6.19% 124.12 319.17 257.07 195.05 0.76

6 0.30 0.40 26.55% 0.27 1.36 46.68 5.68% 86.34 226.71 132.87 140.37 1.06

7 0.20 0.29 29.73% 0.30 1.42 50.72 7.85% 106.42 307.49 218.11 201.07 0.92

8 0.27 0.36 23.57% 0.24 1.31 47.99 5.27% 91.36 227.35 142.57 136.00 0.96

9 0.27 0.37 27.08% 0.27 1.37 46.44 6.80% 107.82 283.28 198.67 175.47 0.88

10 0.19 0.28 32.00% 0.32 1.47 51.02 8.08% 130.41 330.20 275.90 199.79 0.72

11 0.20 0.28 29.25% 0.29 1.41 52.10 8.17% 135.33 329.13 265.95 193.79 0.73

12 0.19 0.26 27.26% 0.27 1.38 51.90 8.72% 135.18 333.97 259.74 198.79 0.77

各

批

次

转

换

值

1 0.355 0.317 0.393 0.393 0.363 0.654 0.000 1.000 0.884 0.950 0.427 0.000

2 0.985 0.811 0.089 0.089 0.074 0.017 0.213 0.564 0.885 0.749 0.908 0.430

3 1.000 1.000 0.697 0.697 0.672 0.328 0.347 0.000 0.0000 0.000 0.0000 1.000

4 0.564 0.493 0.330 0.330 0.303 0.000 0.593 0.537 0.787 0.732 0.767 0.369

5 0.029 0.096 0.794 0.794 0.772 0.923 0.493 0.540 0.871 0.878 0.909 0.304

6 0.962 0.863 0.353 0.353 0.324 0.283 0.390 0.024 0.065 0.073 0.086 0.902

7 0.115 0.167 0.731 0.731 0.713 0.818 0.827 0.298 0.769 0.625 1.0001 0.630

8 0.776 0.606 0.000 0.000 0.000 0.456 0.309 0.092 0.070 0.136 0.020 0.698

9 0.738 0.675 0.417 0.417 0.388 0.252 0.615 0.317 0.558 0.499 0.615 0.551

10 0.009 0.121 1.000 1.000 1.000 0.857 0.872 0.626 0.967 1.000 0.981 0.232

11 0.063 0.104 0.674 0.674 0.645 1.000 0.890 0.694 0.958 0.935 0.890 0.242

12 0.000 0.000 0.438 0.438 0.406 0.974 1.000 0.692 1.0001 0.895 0.966 0.315

  注:“—”表示无内容。

A.2.3 质量一致性评价

A.2.3.1 雷达图法

12个批次物理特性参数转换值的雷达图如图A.1所示,雷达叠加见图如图A.2。可以看出,批次

5、批次7、批次10、批次11、批次12的雷达图相似性较高,说明批次5、批次7、批次10、批次11、批次12
有相似的物理属性。批次5、批次7的雷达图重叠度高。

11
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a) 批次1 b) 批次2 c) 批次3

d) 批次4 e) 批次5 f) 批次6

g) 批次7 h) 批次8 i) 批次9

j) 批次10 k) 批次11 l) 批次12

图 A.1 各批次物理特性参数转换值的雷达图
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图 A.2 各批次物理特性参数转换值的雷达叠加图

A.2.3.2 折线图法

各批次物理特性参数转换值的折线叠加图见图A.3。
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图 A.3 各批次物理特性参数转换值的折线叠加图

A.2.3.3 欧氏距离法

采用公式(2)计算12个批次物理特性参数转换值向量间欧氏距离,从整体角度比较各批次PSF-
BG制备颗粒的相似性,计算结果和各批次间欧氏距离的大小对比见图A.4。欧氏距离越小,两批次间

越相似。
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图 A.4 各批次物理特性参数转换值向量间的欧氏距离热力图

A.2.3.4 余弦相似度法

采用公式(8)计算12个批次物理特性参数转换值向量间余弦相似度,从整体角度比较不同批次

PSFBG制备颗粒的相似性,计算结果和各批次间余弦相似度的大小对比见图A.5。余弦相似度越接近

1,两批次间越相似。

图 A.5 各批次物理特性参数转换值向量间的余弦相似度热力图
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  在所制备的12批颗粒中,批次10~批次12采用相同的制粒工艺,其余弦相似度均大于0.9,批次

1~批次10采用不同的制备工艺,其余弦相似度与批次10~批次12相比,除批次5、批次7以外,s=
0.3154~0.8859。批次5、批次7两者本身制备工艺不同,与批次10~批次12的制备工艺也不同,但是

在PSFBG过程中,工艺参数与产品质量属性之间的关系较复杂,不仅一些关键工艺参数与产品质量属

性之间存在着主效应,还与其他因素之间存在交互作用,因此在不同的工艺参数下也有可能生产出质量

相似的产品。

A.3 主成分分析

主成分分析是一种常见的多元统计分析方法,它能将多个参数转化为少数几个综合参数并尽可能

的保持原有信息从而简化数据集。颗粒的物理性质众多,可通过主成分分析综合反映颗粒的物理性质。
本实验中,对12批颗粒的物理特性参数标准化后进行主成分分析,提取出2个主成分,二者的累计方差

贡献率为85%,其中第一主成分(PC1)和第二主成分(PC2)分别提取62.3%和22.7%的数据信息。12
个批次的前2个主成分得分图见图A.6,前2个主成分载荷图见图A.7,各物理特性参数对PC1和PC2
的贡献率见图A.8。

图 A.6 主成分分析的前2个主成分的得分图

图 A.7 主成分分析的前2个主成分的载荷图
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a) 不同物理特性参数对PC1的贡献率

b) 不同物理特性参数对PC2的贡献率

图 A.8 不同物理特性参数对PC1和PC2的贡献率

由图A.6的得分图可知,不同批次PSFBG制备颗粒的物理性质存在差异,其中,批次5、批次7、批
次10、批次11和批次12的位置分布相对集中,可知此5批次颗粒物理性质相近。

由载荷图得到各参数之间的关系,一般认为,在载荷图中,位于相邻位置的变量之间为正相关,位于

原点两侧的变量之间为负相关。由图A.7的载荷图可知,在所测量的12个物理特性参数中,D10、D50、

D90、WD位于同一个区域且互为正相关,CP、ε、H、θr、MC 呈现出同样的规律;而ρa与ρt分别位于原点的

两侧,呈负相关。
由图A.8的贡献率图可知,ρa、ρt、D50、D90、WD等物理参数对PC1的贡献较大,ε、CP、H、10D90等物

理参数对PC2的贡献较大。
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附 录 B
(资料性)

单壁碳纳米管粉体质量一致性评价示例

B.1 概要

碳纳米管(carbonnanotubes,以下简称CNT)又称巴基管,由六边形排列的碳原子构成,它重量轻

且六边形连接的结构完美,拥有非常好的力学、电学、化学性能。随着电子信息产业的不断发展,硅基晶

体管和集成电路逐渐到达其物理和工程极限,半导体产业正进入后摩尔时代。单壁碳纳米管(single-
wallcarbonnanotubes,以下简称SWCNT)独特的准一维结构和优异的性能使其在众多电子信息粉体

材料中备受瞩目。本示例基于SWCNT粉体的物理特性参数(包括比表面积、D模和G模的比值、松装

密度、电阻率、外推起始温度、主要氧化温度、灰分含量、碳含量和休止角)构建物理特性参数的组合,对
不同批次不同种类的SWCNT粉体的质量一致性进行比较和评价。

B.2 计算和评价

B.2.1 粉体的批次及种类

本次评价的SWCNT粉体共有短管、长管、羟基化长管、羧基化长管四种共14个样品,SWCNT对

应批次及种类见表B.1。

表B.1 14个样品SWCNT的种类

样品序号 批次 种类

1 1 SWCNT(短管)

2 1 SWCNT(短管)

3 1 SWCNT(短管)

4 2 SWCNT(短管)

5 2 SWCNT(短管)

6 2 SWCNT(短管)

7 2 SWCNT(短管)

8 3 羟基化SWCNT(长管)

9 3 羟基化SWCNT(长管)

10 4 羧基化SWCNT(长管)

11 4 羧基化SWCNT(长管)

12 5 SWCNT(长管)

13 5 SWCNT(长管)

14 5 SWCNT(长管)

B.2.2 物理特性参数组合的构建和标准化转换处理

选择SWCNT粉体物理特性参数比表面积、D模和G模的比值、松装密度、电阻率、外推起始温度、
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主要氧化温度、灰分含量、碳含量和休止角构成本次评价的物理特性参数组合,以及允许数值范围如

表B.2所示。

表B.2 物理特性参数组合

物理特性 物理特性参数 符号 单位
允许

最小值

允许

最大值

内部结构

比表面积 S m2/g 290 420

D模和G模的比值 ID/IG — 0.1 0.15

松装密度 ρa g/cm3 0.15 0.4

导电性 电阻率 ρ mΩ·cm 110 205

热稳定性
外推起始温度 Te ℃ 460 530

主要氧化温度 Tox' ℃ 520 620

组分
灰分含量 Rres — 0 12%

碳含量 wc — 85% 95%

堆积特性 休止角 θr (°) 29 42

  注:“—”表示无内容。

  用表B.2各个参数的允许最小值和最大值,按照公式(1)将各样品的物理特性参数进行标准化转

换。测量值和转换值如表B.3所示。以样品3为例,其物理特性参数组合向量可以表示为(0.497,0.
096,0.020,0.088,0.430,0.464,0.893,0.372,0.882)。

表B.3 14个样品的物理特性参数测量值和转换值

物理特

性参数

内部结构 导电性 热稳定性 组分 堆积特性

S ID/IG ρa ρ Te Tox' Rres wc θr

单位 m2/g — g/cm3 mΩ·cm ℃ ℃ — — (°)

测量值

1 353.23 0.1057 0.16 127.6 490.9 562.9 10.28% 89.71% 40.79

2 353.18 0.1063 0.161 115.9 487.3 563.1 9.57% 87.66% 41.41

3 354.60 0.1048 0.155 118.4 490.1 566.4 10.71% 88.72% 40.46

4 297.98 0.1124 0.166 154.2 470.2 540.2 4.75% 90.47% 38.06

5 326.30 0.1106 0.168 153.1 482.8 562.8 5.38% 91.40% 38.97

6 331.46 0.1104 0.165 146.7 471.2 558.2 5.22% 90.87% 38.20

7 333.93 0.1114 0.167 147.4 486.9 563.3 5.09% 90.99% 37.42

8 418.83 0.1475 0.199 159.8 521.3 609.8 1.85% 93.30% 38.69

9 388.41 0.1430 0.204 144.0 522.4 600.2 1.73% 92.99% 39.69

10 338.80 0.1200 0.375 165.2 523.0 604.3 0.45% 91.35% 29.94

11 333.30 0.1207 0.367 168.2 527.0 603.1 2.18% 90.94% 31.38

12 292.31 0.1156 0.226 200.1 466.1 543.7 6.56% 88.04% 38.45

13 307.57 0.1145 0.230 188.3 463.3 547.8 6.81% 88.48% 38.66

14 301.98 0.1161 0.229 185.9 468.1 543.7 6.17% 88.29% 37.42
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表B.3 14个样品的物理特性参数测量值和转换值 (续)

物理特

性参数

内部结构 导电性 热稳定性 组分 堆积特性

S ID/IG ρa ρ Te Tox' Rres wc θr

单位 m2/g — g/cm3 mΩ·cm ℃ ℃ — — (°)

转换值

1 0.486 0.114 0.040 0.185 0.441 0.429 0.857 0.471 0.907

2 0.486 0.126 0.044 0.062 0.390 0.431 0.798 0.266 0.955

3 0.497 0.096 0.020 0.088 0.430 0.464 0.893 0.372 0.882

4 0.061 0.248 0.064 0.465 0.146 0.202 0.396 0.547 0.697

5 0.279 0.212 0.072 0.454 0.326 0.428 0.448 0.640 0.767

6 0.319 0.208 0.060 0.386 0.160 0.382 0.435 0.587 0.708

7 0.338 0.228 0.068 0.394 0.384 0.433 0.424 0.599 0.648

8 0.991 0.950 0.196 0.524 0.876 0.898 0.154 0.830 0.745

9 0.757 0.860 0.216 0.358 0.891 0.802 0.144 0.799 0.822

10 0.375 0.400 0.900 0.581 0.900 0.843 0.038 0.635 0.072

11 0.333 0.414 0.868 0.613 0.957 0.831 0.182 0.594 0.183

12 0.018 0.312 0.304 0.948 0.087 0.237 0.547 0.304 0.727

13 0.135 0.290 0.320 0.824 0.047 0.278 0.568 0.348 0.743

14 0.092 0.322 0.316 0.799 0.116 0.237 0.514 0.329 0.648

  注:“—”表示无内容。

B.2.3 质量一致性评价

B.2.3.1 雷达图法

14个样品物理特性参数转换值的雷达图如图B.1所示。可以看出,样品1、样品2、样品3之间,样
品4、样品5、样品6、样品7之间,样品8和样品9之间,样品10和样品11之间以及样品12、样品13、样
品14之间雷达图重叠度也很高,有相似的物理特性。

a) 样品1 b) 样品2 c) 样品3

图B.1 14个样品物理特性参数转换值的雷达图
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d) 样品4 e) 样品5 f) 样品6

g) 样品7 h) 样品8 i) 样品9

j) 样品10 k) 样品11 l) 样品12

m) 样品13 n) 样品14

图B.1 14个样品物理特性参数转换值的雷达图 (续)

B.2.3.2 折线图法

14个样品物理特性参数转换值的折线叠加图见图B.2。

12
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图B.2 14个样品物理特性参数转换值的折线叠加图

B.2.3.3 欧氏距离法

采用公式(2)计算14个样品物理特性参数转换值向量间欧氏距离,从整体角度比较14个SWC-
NT粉体样品的相似性,计算结果和欧氏距离大小比较见图B.3。

图B.3 14个样品物理特性参数转换值向量间的欧氏距离热力图

图B.3中样品间欧氏距离数值越小,背景颜色越蓝,两个样品间质量一致性越好;样品间欧氏距离
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数值越大,背景颜色越红,两个样品间质量一致性越差。

B.2.3.4 余弦相似度法

采用公式(8)计算14个样品物理特性参数转换值向量间余弦相似度,从整体角度比较14个SWC-
NT粉体样品的相似性,计算结果和余弦相似度大小见图B.4。

图B.4 14个样品物理特性参数转换值向量间的余弦相似度热力图

图B.4中样品间余弦相似度越接近1,背景颜色越红,两个样品间质量一致性越好;样品间余弦相

似度越小,背景颜色越蓝,两个样品间质量一致性越差。

B.2.3.5 评价

在所评价的14个SWCNT单壁碳纳米管粉体样品中,样品1~样品3、样品4~样品7、样品8和样

品9、样品10和样品11、样品11~样品14的批次与种类相同,其雷达图多边形重叠度高、折线图折线相

近、欧氏距离均在0.39内、余弦相似度值均大于0.96,这些不同的评价方法都表明相同批次相同种类的

SWCNT单壁碳纳米管粉体之间的质量一致性较好。
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