
第 18 卷 第 3 期
2023 年 5 月

大 气 与 环 境 光 学 学 报
JOURNAL OF ATMOSPHERIC AND ENVIRONMENTAL OPTICS

Vol. 18 No. 3
May 2023

基于散射矩阵的气溶胶识别与粒径分布基于散射矩阵的气溶胶识别与粒径分布
反演研究反演研究

陈民旺 1,2,  裘桢炜 2*,  洪津 2

( 1 中国科学技术大学环境科学与光电技术学院, 安徽  合肥  230026;

2 中国科学院合肥物质科学研究院安徽光学精密机械研究所, 中国科学院通用光学定标与表征技术重点实验室,

 安徽  合肥  230031 )

摘 要: 散射矩阵是描述介质散射特性的重要参数， 该参数对介质的理化特性敏感。为研究利用该参数对气溶胶进

行识别及理化特性获取的可行性， 设计并实验测量了聚α烯烃和氯化钠两种气溶胶样品的散射矩阵， 讨论了二者矩阵

元素的角度分布规律， 并基于Mie散射理论， 采用模板匹配的方法利用测量结果对聚α烯烃气溶胶的粒径分布进行了

反演。结果表明通过矩阵元素的角度分布规律可以对两种气溶胶进行有效识别与区分， 结合相关散射模型与反演方

法还可以获得气溶胶的理化特性。该研究为气溶胶识别及其理化特性的获取提供了方法参考。
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AbstracAbstractt:: Scattering matrix is an important parameter to describe the scattering characteristics of medium, 

which is sensitive to the physical and chemical properties of the medium. In order to investigate the 

feasibility of using this parameter to identify aerosols and obtain their physicochemical properties, an 

experimental measurement was designed to obtain the scattering matrices of the two aerosol samples of 

poly-alpha-olefin and sodium chloride, and the angular distribution of the two matrix elements was 
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discussed. Furthermore, based on Mie scattering theory, the particle size distribution of poly-alpha-olefin 

aerosols was inversed using template matching method and the measurement results. The results show that 

based on the angular distribution of matrix elements, the two kinds of aerosols can be effectively identified 

and distinguished, and the physicochemical properties of aerosols can also be obtained by combining the 

correlation scattering model and inversion method. This research provides a method reference for aerosol 

identification and acquisition of physicochemical properties.

KKeyey  wordswords::  scattering matrix; aerosol recognition; particle size distribution; inversion

0 引 言

气溶胶不仅会导致环境污染, 而且还会直接影响人体健康, 对人们生活有着重要影响。为了评估不同气

溶胶带来的环境与健康效应, 更好地对其溯源、监测及治理, 必须提高对气溶胶理化特性等方面的了解, 发展

气溶胶识别及其理化特性获取的方法。

散射矩阵用于描述光散射现象发生时入射光到散射光Stokes矢量的改变, 该参数随散射角的变化而变

化, 且与介质的复折射率、粒径分布、微观形貌、组成成分等理化特性有关[1], 因此不同理化特性气溶胶的散射

矩阵往往有着自身特有的角度分布规律。通过对散射矩阵的角度分布规律进行测量与研究, 一方面有利于

发展气溶胶的识别方法, 另一方面结合相关反演算法可以从散射矩阵元素中提取气溶胶的理化特性。

目前大多数气溶胶测量设备只能对小角度范围或单个角度的部分矩阵元素进行观测, 例如太阳-天空辐

射计的观测角度在0°～100°之间, 且只能获得矩阵元素F11和F12/F11
[2], 激光雷达可以获得后向180°散射角的

F22/F11
[3]。相应地, 在基于矩阵元素的气溶胶理化特性反演方面, 由于散射矩阵元素观测数量以及散射角度测

量范围的不足, 目前主要仍是基于部分矩阵元素的小角度观测结果[4,5]。显然, 更大散射角度范围、更多散射

矩阵元素的测量能够提供更为准确的气溶胶信息, 多项研究和相关理论表明, 多矩阵元素、多角度的测量结

果对随机噪声有着更强的抗干扰能力[6,7]。

气溶胶形貌对光散射有着重要影响, 球形与非球形气溶胶各自具有独特的散射特性[8], 因此可以利用二

者散射特性的差异对它们进行识别。偏振浊度计是一种兼具大范围散射角度和完整散射矩阵测量功能的仪

器, 使用该仪器对聚α烯烃 (PAO) 和氯化钠两种不同类型的气溶胶进行了测量, 二者在形貌上分别具有较好

的球形以及非球形 (立方) 特征。本文试图通过分析二者散射矩阵元素角度分布规律来对这两种气溶胶进

行识别, 并基于Mie散射理论和相关算法对PAO气溶胶的粒径分布进行反演, 进一步探究球形与非球形气溶

胶散射特性的差异, 也为获取气溶胶粒径分布参数提供方法参考。

1 实验装置与方案

1.1 散射矩阵与偏振浊度计

散射是指光通过非均匀介质时, 光的一部分能量重新分配而向各个方向传播的现象。当用Stokes矢量 

(I, Q, U, V ) 描述光的偏振态时, 每个散射角度入射光和散射光的Stokes矢量都可以由 4 × 4 的散射矩阵F相

联系。当颗粒物随机均匀取向时, 散射矩阵仅包含F11、F12、F22、F33、F34、F44这6个独立元素, 其表达式为[9]
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式中 inc和 sca分别代表入射光和散射光, λ为光的波长, D为散射介质到探测器的距离, θ为散射角。

根据散射光的偏振测量原理, 中国科学院安徽光学精密机械研究所遥感中心研制了偏振浊度计以获得

介质的散射矩阵, 图1为仪器的测量原理图[10]。如图所示, 激光器 (445 nm、633 nm) 发出的光经格兰泰勒棱

镜、波片后可以调制成一定状态的偏振光, 然后进入样品池被颗粒物散射, 出射的散射光经全反射棱镜反射

并通过检偏器, 最后被光子计数器接收, 通过采集的信号以及仪器的定标参数, 便可以获得散射矩阵。电机

带动全反射棱镜在3.5°～170°范围的散射角度内旋转, 探测器便可以接收不同角度的散射光, 从而获得散射

矩阵随散射角的变化规律。

在实际的数据处理中, 为便于不同气溶胶散射特性的比较, 作以下数据处理: 各矩阵元素 [除F11(θ) 以

外] 以相同散射角的F11(θ) 测量值为基准进行归一化, 得到比值Fij(θ)/F11(θ), F11(θ)则以其在30°的测量值为基

准进行归一化[7]。最终散射矩阵称为归一化散射矩阵, 其具体表达式为
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1.2 实验方案

实验测量PAO和氯化钠两种气溶胶。PAO是一种合成基础油, 常用于高效过滤器的检漏, 基础油的复折

射率通常在1.46～1.48之间[11,12], 实验所用PAO原液的典型折射率为1.4653, 实验时由发生器发生后导入样品

池; 氯化钠是海盐气溶胶的主要成分, 其晶体的典型折射率为1.54[13], 实验时将氯化钠饱和溶液作为气溶胶

图 1　 偏振浊度计原理图[10]

Fig. 1　 Schematic diagram of polarized nephelometer[10]

193



大 气 与 环 境 光 学 学 报 18 卷

原液, 将其通过干燥管除湿后再导入样品池。实验可获得445 nm和633 nm两个波段的测量数据, 本研究内

容仅以445 nm测量结果进行后续分析。

实验辅助设备如下: 发生器型号为ATM226 (Topas, 德国), 适用于多分散油性、盐性气溶胶颗粒物的发

生, 其发生气溶胶的典型粒径分布如图2所示, 纵轴为气溶胶数浓度, 横轴为气溶胶半径; 干燥管型号为汇分

3062-CH, 内部装有蓝色硅胶干燥剂。

2 测量结果及讨论

图 3和图 4分别为PAO气溶胶和氯化钠气溶胶在 445 nm下的散射矩阵测量结果, 其中矩阵元素F11/F11

(30°) 以对数坐标绘制。从测量结果可以较为明显地看出这两种气溶胶散射矩阵随散射角变化规律的差异, 

以下为各个矩阵元素的具体分析。

由图3 (a) 和图4 (a) 可以看出, F11/F11(30°) 都存在陡峭的前向散射峰, 并随着散射角的增大而迅速减小, 

在散射角120°左右达到最小值, 之后又随着散射角的增大而略微增大, 不同的是: PAO的最小值约为0.03, 氯

化钠的最小值则大得多, 约为0.1; 其次, PAO在后向散射角的上升趋势较为明显, 氯化钠则延续了侧向散射

的平缓特征, 与大部分非球形颗粒物的散射特征类似[14]; 最后, PAO的角度分布曲线更为光滑, 这可能是因为

其粒径谱分布的多分散特性更加明显, 因为粒径谱的积分效应使得不同粒径下散射强度的起伏特征被

平均[15]。

由图3 (b) 和图4 (b) 可以看出, 两种气溶胶在矩阵元素F12/F11的角度分布上差异较大。PAO气溶胶的F12/

F11在散射角 120°之前的值均在 0左右, 在散射角 120°之后快速增大, 峰值约为 0.5, 出现在散射角 160°左右; 

对于氯化钠气溶胶, 侧向散射角度的F12/F11小于0, 且在整体上随散射角呈现V型特征, 即前后向散射角的值

较大, 散射角90°附近取得最小值。

由图3 (c)和图4 (c)可以看出, PAO气溶胶的F22/F11在整个散射角度下均接近1 (> 0.97), 这与大部分液态

颗粒物的观测结果相符合; 氯化钠气溶胶则呈现出以下特征: 在前向散射角 (约60°之前) 接近1, 随散射角的

图 2　 ATM226发生气溶胶的典型粒径分布

Fig. 2　 Typical particle size distribution of aerosols generated by ATM226
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增大逐渐减小, 在散射角130°左右达到最小值, 约为0.8, 此后又在后向散射角度出现小幅上升。F22/F11常用

于表征散射介质的形状特征, 该值越接近1表明球形特征越明显, Mie散射理论表明球形颗粒物的F22/F11在所

有散射角的值均为1[1]。因此可以看出, PAO气溶胶相较于氯化钠气溶胶有着更好的球形特性, 氯化钠的非

球形特征可能与其晶体的立方形态有关, 该参数可以作为区分二者的重要依据之一。

图 4　 氯化钠气溶胶的散射矩阵测量结果。(a) F11/F11(30°); (b) F12/F11; (c) F22/F11; (d) F33/F11; (e) F34/F11; (f) F44/F11

Fig. 4　 Scattering matrix measurement results of NaCl aerosol. (a) F11/F11(30°); (b) F12/F11; (c) F22/F11; 

(d) F33/F11; (e) F34/F11; (f) F44/F11

      由图3 (e) 和图4 (e) 可以看出, PAO和氯化钠的F34/F11角度分布特征存在明显差别。对于PAO气溶胶而

图 3　 PAO气溶胶的散射矩阵测量结果。 (a) F11/F11(30°) ; (b) F12/F11; (c) F22/F11; (d) F33/F11; (e) F34/F11; (f) F44/F11

Fig. 3　 Scattering matrix measurement results of PAO aerosol. (a) F11/F11(30°) ; (b) F12/F11; (c) F22/F11; 

(d) F33/F11; (e) F34/F11; (f) F44/F11
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言, 前向散射角 (80°之前) 有着较小的正分支, 随后快速减小, 并在散射角140°左右出现最小值, 约为 −0.6; 氯

化钠气溶胶的F34/F11的角度分布较PAO更为对称, 最小值出现在散射角130°左右, 值约为 −0.4。

由图3 (d)、(f) 和图4 (d)、(f) 可以看出, 两种气溶胶的F33/F11或F44/F11的趋势均为从前向散射角度的1逐渐

下降到后向的 −1, 但是它们在下降的趋势上存在差异: PAO的F33/F11或F44/F11在散射角150°附近由正转负, 而

氯化钠气溶胶的正负交叉点出现在散射角120°左右, 也即是PAO气溶胶的F33/F11或F44/F11在由1到0的过程

中更为平缓, 从0到 −1的过程中更为陡峭。

此外, 由F22/F11的分析可知, 氯化钠有着较为明显的非球形特征, F33/F11和F44/F11的测量结果更加证实了

这一点, 因为Mie散射理论表明球形气溶胶的F33/F11和F44/F11相等, 非球形气溶胶则有差别, 从氯化钠气溶胶

的测量结果可以看出, 其F44/F11的值比F33/F11大, 在后向散射角度更为明显, 这与诸多非球形气溶胶的测量结

果类似[16,17]。

3 基于Mie散射的粒径反演

3.1 粒径分布反演模式

粒径分布是气溶胶的重要物理特性之一, 指的是散射空间中颗粒物数目随粒径的变化情况, 其反演模式

分为独立和非独立两种[18]。前者不对粒径分布进行先验假设, 而直接求解, 后者则是假定散射介质的粒径分

布符合某一函数, 这种情况下只需确定函数的具体参数即可。实验研究发现对数正态分布函数在大部分情

况下可以较好地描述气溶胶的粒径分布[19], 因此可以采用非独立模式对粒径分布进行反演。粒径分布n(r)的

计算公式为

n(r)= cr-1 exp
é

ë

ê
êê
ê -

(ln r - ln rg )2

2 ln2σg

ù

û

ú
úú
ú, (3)

式中 c为常数, r为气溶胶半径, rg和 ln2σg分别为对数正态分布假设下气溶胶的平均半径和方差。

3.2 粒径分布反演的可行性分析

若要通过反演得到粒径分布, 那么反演所用的散射模型必须能够正确描述实际测量对象的光散射。Mie

理论是基于球形假设的散射模型, 一般来说, 当介质的散射矩阵元素F22/F11在所有角度上的值大于 0.9时, 

Mie散射模型可以较好地描述其光散射[20]。F22/F11的测量结果表明可以利用Mie散射模型对PAO气溶胶的粒

径分布进行反演。

此外, 散射矩阵对粒径分布参数的敏感性也必须考虑, 这是因为反演是病态的, 存在粒径分布参数不同

而散射矩阵相同的可能性。在进行敏感性分析时, 根据气溶胶发生的典型粒径分布分别设置 rg和 ln2σg为0.1

～0.3 μm和0.1～0.3, 粒径范围取0～1 μm。图5和图6为波长445 nm时, 依次改变两个参数的PAO气溶胶

散射矩阵的模拟计算结果, rg分别取0.1、0.2、0.3 μm, ln2σg分别取0.1、0.2、0.3, 折射率取1.4653。模拟计算采

用T矩阵法, 该方法的相关理论在1965年由Waterman[21]提出, 是模拟计算旋转对称颗粒物散射矩阵的常用方

法之一, 计算使用的代码根据Mishchenko等[1]编写的源代码修改而来。

可以看出, 在粒径分布两个参数的变化范围内, 除了F33/F11在0°～90° 散射角范围内对这两个参数的变

化不敏感, 其余矩阵元素对粒径分布的变化都较为敏感, 因此该粒径分布范围满足反演所需的敏感条件。

3.3 PAO粒径分布反演方法及结果分析

采用模板匹配的方法来反演粒径分布参数。具体方法如下: 根据复折射率、粒径范围、波长等信息, 在被
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测气溶胶粒径参数变化范围之内建立待测气溶胶的散射矩阵查找表, 并选择实验测量的F11/F11(30°)、F12/F11、

F21/F11、F22/F11、F33/F11、F34/F11、F43/F11、F44/F11共8个矩阵元素与查找表中计算的理论结果进行比较, 计算公式为

f =∑(~F ijmea -
~
F ijmie ) 2

, (4)

式中
~
F ijmea和

~
F ijmie分别为矩阵元素测量值和Mie理论计算结果, 将 f 值最小的一组理论结果所对应的参数值

作为PAO气溶胶的粒径分布。理论计算中参数的选取与实验时的实际情况相对应, 波长取445 nm, 折射率

图 5　 不同方差的Mie理论计算结果。(a) F11/F11(30°); (b) F12/F11; (c) F33/F11; (d) F34/F11

Fig. 5　 Mie theoretical calculation results of different variances. (a) F11/F11(30°); (b) F12/F11; (c) F33/F11; (d) F34/F11

图 6　 不同平均半径的Mie理论计算结果。(a) F11/F11(30°); (b) F12/F11; (c) F33/F11; (d) F34/F11

Fig. 6　 Mie theoretical calculation results of different average radius. (a) F11/F11(30°); (b) F12/F11;  (c) F33/F11; (d) F34/F11
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取1.4653, 粒径范围设定为0～1 μm, 测量角度为3.5°～170°范围内的48个数据, 参数 rg取值范围为0.05～0.3 

μm,  参数 ln2σg 取值范围为0.02～0.50, 同时考虑到计算时间和反演精度, 在建立查找表时将两个参数的步长

均设置为0.01。

图7为PAO实验测量结果与反演参数计算的Mie理论结果对比 (由于理论计算中F21 = F12, F43 = −F34, 因

此图中只绘制了6个矩阵元), 反演所得PAO粒径分布参数为 rg = 0.12 μm, ln2σg = 0.31。可以发现, 大部分矩

阵元素的Mie理论计算结果与测量结果一致性高, 这表明反演的粒径分布参数可以较好地用于表征PAO的

实际粒径分布。

可以看出, Mie理论计算结果与测量结果在F12/F11和F34/F11前向散射角度的值存在偏差, 具体原因如下: 

首先, 从F22/F11的测量结果可以看出, PAO气溶胶为近似球形, 使用Mie理论描述其光散射会存在一定偏差; 

其次, 对数正态分布函数只是实际粒径分布的近似, PAO气溶胶的真实粒径分布无法准确地用两个参数来表

征; 最后, 实验过程中其他气溶胶的影响、PAO折射率的不确定性均对反演结果有着一定影响。考虑到上述

原因, Mie理论计算结果与测量结果存在差异是合理的。因此, 基于散射矩阵测量数据来进行气溶胶理化特

性的反演是可行的。

4 结 论

设计实验使用偏振浊度计对PAO和氯化钠两种气溶胶样品的散射矩阵进行了测量, 讨论了二者各个矩

阵元素随散射角的变化规律, 基于Mie散射理论和模板匹配的方法对PAO的粒径分布进行了反演。结果表

明PAO和氯化钠两种气溶胶的散射特性显著不同, 通过散射矩阵中的多个特征均能够对二者进行有效识别

与区分, 此外, 反演的粒径分布参数能够较好地描述本文中PAO的散射矩阵测量结果。该研究可为散射矩阵

用于气溶胶识别及理化参数的反演提供参考。

图 7　 PAO气溶胶测量结果与反演参数计算的Mie理论结果对比。(a) F11/F11(30°); (b) F12/F11; (c) F22/F11;  

(d) F33/F11; (e) F34/F11; (f) F44/F11

Fig. 7　 Comparison of PAO aerosol measurement results and Mie theoretical results calculated by inversion parameters. 

(a) F11/F11(30°); (b) F12/F11; (c) F22/F11; (d) F33/F11; (e) F34/F11; (f) F44/F11
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