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摘要! 利用体积权重平均"=’.K-UUB9’O(-QQ和 [O&++-D’( 理论"分别处理半径为 0k$ &D2$j%"5<4 气溶胶和黑碳气溶胶
#[>$"以及硫酸盐气溶胶与黑碳气溶胶内混合的情况"求出其复折射指数J利用=*-理论计算内混合单个气溶胶粒子在 0k$$
&D波长处的辐射特性参量"其目的在于比较分析 # 种不同混合方案处理的同一混合情况下内混合单个气溶胶粒子辐射特性
的差别J结果表明%辐射特性的总体变化趋势大致相同"但采用不同的混合方案处理相同的内混合情况时"其结果在黑碳混合
比为 10j n#0j时差异较大J
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!!气溶胶在大气科学和环境科学领域受到日益广
泛的关注"特别是在气候变化研究方面"气溶胶的辐
射特性被认为是十分重要的关键因子J太阳辐射是
地气系统的能量来源"气溶胶通过对太阳辐射的吸
收和散射直接影响天气和气侯J为此需要了解实际
大气气溶胶粒子的光学特性J

大气中的气溶胶由许多化学物质组成"不同排
放源排放出不同化学组成的气溶胶J最主要的气溶
胶人为源包括矿物#如煤$燃料燃烧过程"其在我国
北方采暖期占总气溶胶粒子的 72j*1+J由此而产
生的气溶胶主要成分是硫酸盐和黑碳"这 " 种成分
具有相反的辐射效应J硫酸盐气溶胶对太阳辐射主

要是反射作用&黑碳气溶胶虽然浓度相对较低"但其
对太阳辐射有吸收作用*"+J而大气气溶胶中还存在
吸湿性很强的海盐颗粒以及吸湿性很弱的矿物颗粒
和沙尘等J由于气溶胶的复折射指数是由其化学特
性决定的"具有相同化学组成的气溶胶也有不同的
复折射指数"从而也具有不同的辐射特性J各种成
分的气溶胶粒子由于大气湍流)布郎运动)风切变等
因素使之必然发生混合*1X#+ "各粒子相互碰并)融合
甚至发生反应J这种由单化学组成的粒子相互混合
后变为多化学组成粒子的混合方案即为内混合J气
溶胶的混合状态对其光学特性有重要影响"该研究
对于利用气溶胶光学散射特性鉴别雾霾的科学研究
以及卫星反演均具有重要意义J

人类燃烧农业废弃物等活动向大气中排放大量
的碳质气溶胶J碳质气溶胶又大致分为 " 类%!元
素碳"即黑碳"有时也称为煤烟&"有机碳J这 " 类
碳质气溶胶在光学性质方面具有一个明显的区别"
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即黑碳对太阳辐射有比较强烈的吸收作用"而有机
碳对太阳辐射的影响则主要是散射作用J黑碳气溶
胶是大气气溶胶的重要组成部分"它在大气物理)大
气化学)大气光学过程中都具有重要作用"1332 年
1" 月的’京都协议书(中未加入有关黑碳气溶胶的
内容"这也是被美国作为拒绝参加签定’京都协议
书(的原因之一J由此可见"对于黑碳气溶胶的研究
十分重要*4X7+J

人类活动)火山爆发等向大气中不断排放 5 元
素"5经过氧化后以硫氧化物 5<.的形式存在于大
气中J在平流层下部"由 5<.氧化生成的 %"5<4 和
%"<可形成%"5<4 液滴J硫酸与大气中的盐类发生
反应可以生成强吸湿性的硫酸盐#如硫酸氨)硫酸
钠等$"同时通过气 B粒转化也可以生成积聚模式
的硫酸盐J

硫酸盐气溶胶的辐射特性可以通过=*-散射计
算得到J=*-散射理论是在假定粒子为球形的前提
下"已知粒子的光学特性及其谱分布"从而计算粒子
的辐射特性J目前在实际应用过程中"一般把硫酸
盐气溶胶粒子当作球形来处理&而气溶胶的复折射
指数则主要取决于其化学成分和波长J复折射指数
表示为*v*1 B,*""其中 *1 和 *" 分别是复折射
指数的实部和虚部"虚部与吸收对应"实部与散射对
应"当虚部越大时"吸收越强J由硫酸盐气溶胶粒子
的复折射指数*2+可见"在波长小于 " &D时"虚部很
小&而当波长超过 " &D时"虚部迅速增加&当波长
大于 # &D时"虚部的增加已超过 " 个数量级J这说
明"在短波部分硫酸盐气溶胶粒子的散射作用相对
较强"而吸收较弱&在长波部分"其吸收作用相对
较强J

笔者通过 # 种内混合方案#分别为体积权重平
均"=’.K-UUB9’O(-QQ和[O&++-D’(理论$"研究黑碳
气溶胶分别与硫酸盐气溶胶和 2$j %"5<4 气溶胶
内混合后所生成的气溶胶或等效气溶胶粒子的辐射
特性"并作比较J
DE气溶胶内混合模型
DGD!内混合

目前处理气溶胶间内混合的模型主要有 4 种%
!分层同心球结构J在粒子的输送过程中水溶性气
溶胶可以碰并或凝聚到不溶性气溶胶#如沙尘和黑
碳$的表面J观测与模拟表明"5<" 气体在沙尘粒子
表面上的非均相氧化反应是形成硫酸盐的一条重要
途径"由这条途径提供的硫酸盐占其总浓度的

"0j n$0j*8X10+J另外"电子显微镜观测表明"硫气
溶胶与沙尘混合物呈现出分层结构*11+ "并且 %"5<4
气溶胶与氯化钡气溶胶内混合后也可产生同心球结
构"并可利用氯化钡薄膜法来检测硫酸盐气溶胶的
存在"即气溶胶之间存在内混合*1"+J鉴于内混合作
用的复杂性"人们难以考察其导致的气溶胶光学性
质与辐射性质的变化J为简单起见"气溶胶之间的
内混合也可以假定为一种分层同心球的结构"特别
是硫酸盐与不溶性气溶胶之间的内混合J"镶嵌结
构J" 种粒子相互混合"其中较小的粒子镶嵌于较
大的粒子之中"并被其完全包裹J著名的[O&++-D’(
和=’.K-UUB9’O(-QQ理论研究的正是这种情况J
=’.K-UUB9’O(-QQ理论主要研究的是不溶性颗粒点
缀于液态气溶胶之中"与此不同的是"[O&++-D’( 理
论主要研究的是干的小气溶胶颗粒点缀于不溶性气
溶胶中的情况*1+J#5G-UUB>NO-结构J在自然界中
气溶胶可以通过气B粒转化形成"在气 B粒转化过
程中某种成分可凝集在气溶胶粒子周围"所以这种
成分中时常包含着更小的气溶胶粒子J硫酸盐气溶
胶与黑碳气溶胶间就常有这种情况"此时硫酸盐为
外壳"黑碳为内核*1+J$均匀混合结构J不同化学
组成的气溶胶凝聚为一个颗粒后"各种化学成分在
新生成的颗粒内均匀混合J这种情况是一种理想状
态"在实际中是不可能的*1#X""+J对于这种状态的处
理可以采用体积权重平均的方法*1+J笔者选取
=’.K-UUB9’O(-QQ和 [O&++-D’( 理论"研究混合后半
径为 0k$ &D2$j %"5<4 气溶胶和黑碳气溶胶以及
硫酸盐气溶胶与黑碳气溶胶内混合的情况"并就其
复折射指数及辐射特性参量与体积权重平均的方案
进行对比和分析J
DGF!混合物质的选定

表 1 为黑碳)硫酸盐和 2$j %"5<4 气溶胶在波
长为 0k$$ &D处的复折射指数J

表 DE黑碳(硫酸盐和 LN] 3F1XI 气溶胶在波长为
KGNN ".处的复折射指数&DH’

b’eU-1!bG-O-VO’PQ*]-*(S-.NV[>" ?&UV’Q-" ’(S
]*QO*NU’Q0k$$ &D

材料 *1 *"

黑碳#[>$ 1k2$ B0k44
硫酸盐 1k$# B0k007

2$j %"5<4 1k4# B1k0 i10 B8

!!从光学性质上看"硫酸盐气溶胶与 2$j %"5<4
气溶胶对光的影响主要体现在散射上"黑碳气溶胶
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对光的影响主要表现在吸收上J对于波长为 0k$$
&D#即尺度参数为 $k21$2$j %"5<4 气溶胶与黑碳
气溶胶相比"其复折射指数虚部小 2 个数量级&硫酸
盐气溶胶与黑碳气溶胶相比"也小 " 个数量级J可
见"对于黑碳气溶胶大部分光能被吸收用于散射的
很少"而对于硫酸盐气溶胶或 2$j %"5<4 气溶胶则
大部分被散射J

从物理相态上看%!黑碳气溶胶为不溶性固体
颗粒物"可悬浮在溶液中或镶嵌于固态气溶胶中J
"2$j %"5<4 气溶胶#文中均指 2$j%"5<4 液滴气
溶胶$为液态气溶胶"若是其中点缀着黑碳气溶胶"
则与=’.K-UUB9’O(-QQ理论所研究的情况相似J#
硫酸盐气溶胶为强吸湿性气溶胶J在其吸收水汽成
为溶液前"为干气溶胶颗粒&若其中点缀有黑碳气溶
胶"则与[O&++-D’(理论所研究的情况相似&当其吸
湿成为硫酸盐溶液#复折射指数与 2$j %"5<4 相
似$后"则与情况!相似J
FE内混合的计算(分析方法

选用体积权重平均" =’.K-UUB9’O(-QQ和
[O&++-D’(理论 # 种内混合方案"分别处理%!黑碳
气溶胶与硫酸盐气溶胶&"黑碳气溶胶与 2$j
%"5<4 气溶胶J研究这 " 种情况在半径为 0k$ &D"
波长为 0k$$ &D处的内混合J并且选取黑碳混合比
#Q[>"体积比$为 0j n100j"以 1j为间隔"共 101
个点进行比较分析J笔者采用下角标 1"" 和 [>分
别表示硫酸盐"2$j %"5<4 和黑碳&下角标 T"=9
和[分别表示采用体积权重平均"=’.K-UUB9’O(-QQ
和[O&++-D’(理论所计算得到的物理量J
FGD!体积权重平均

假设所有物质混合均匀"且所有粒子均为球形"
采用式#1$计算内混合产生粒子的复折射指数J

*T 5*K#1 7Q[>$ 6*[>Q[>
#K51""$

#1$

!!通过式#1$计算得到复折射指数后"利用 =*-
理论得到/’"/?"/-和 V"即吸收效率)散射效率)消
光效率和不对称因子J
FGF!=’.K-UUB9’O(-QQ理论

假设黑碳气溶胶与硫酸盐气溶胶或 2$j
%"5<4 气溶胶的内混合方式为镶嵌结构"且所有粒
子均为球形"采用式#"$计算内混合产生粒子的复
介电常数#)$ *"+J

)=9 5)K
)[>6")K6"Q[>#)[>7)K$
)[>6")K7Q[>#)[>7)K

[ ]$

#K51""$
#"$

!!对复介电常数进行开方"便可得到复折射指数J
之后"利用=*-理论作与体积权重平均相同的处理J
FGH![O&++-D’(理论

假设黑碳气溶胶与硫酸盐气溶胶或 2$j
%"5<4 气溶胶的内混合方式为镶嵌结构"且所有粒
子均为球形"采用式##$求解内混合产生粒子的复
介电常数*"+J

Q[>
)[>7)[
)[>6")

( )
[

6#1 7Q[>$
)K7)[
)K6")

( )
[

50

#K51""$
##$

!!将式##$转化为式#4$后"采用复数迭代法"迭
代 $0 次后对于实部和虚部均可达到 10 B10的精度J

)57#1 7Q[>$@Q[>

)[ 5
#)K7")[>7))[>6"))K$)[7#1 7)$)K)[>

"#)71槡 $
#K51""$ #4$

!!将求得的复介电常数开方"便可得到内混合产
生的粒子的复折射指数J再将求得的复折射指数代
入式##$"得到采用该迭代法所求解出的复折射指
数对于式##$的满足程度J

采用 [O&++-D’( 理论处理 2$j %"5<4 气溶胶
与黑碳气溶胶内混合#处理硫酸盐气溶胶与黑碳混
合后所得回带结果与其相似$"用式#4$迭代法求解
新生成粒子复折射指数的结果"代回式##$"所得的
回代结果1黑碳混合比取 0j n100j"以 4j为间
隔"共 "7 组数据#表略$2表明"不论对于复折射指
数实部还是虚部"该种迭代法所得到的结果与式
##$的差别都在 10 B"数量级以内"结果比较合适J
其中"对于某种物质含量较高而另一种物质含量很
少的情况结果相差更小"在这 " 种物质含量相当的
情况下"误差再减小 1 n3 个数量级J
HE结果分析与比较
HGD!黑碳气溶胶与硫酸盐气溶胶内混合对辐射特

性的影响
由图 1 可以看到"采用 # 种混合方案处理的硫

酸盐气溶胶与黑碳气溶胶内混合"其复折射指数随
黑碳混合比的变化规律极为相似J不论实部#*1$
还是虚部#*"$"都在硫酸盐气溶胶与黑碳气溶胶复
折射指数间呈近似线性变化J图 1#P$和#S$对采用
=’.K-UUB9’O(-QQ和 [O&++-D’( 理论处理结果与采
用体积权重平均的结果进行了相对偏差对比J结果
表明%!对于 *1 而言"[O&++-D’( 理论处理结果比
体积权重平均处理结果普遍偏高"在其中一种物质
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图 DE硫酸盐气溶胶与黑碳气溶胶内混合时复折射指数随黑碳混合比的变化
6*+J1!bG-O-U’Q*N( NVO-VO’PQ*]-*(S-.K*QG TNU&D-6’PQ*N( NV[>#*(Q-O(’UD*.*(+NV[>’(S ?&UV’Q-$

含量较少时结果比较相似"而当 " 种物质含量相当
时结果相差较大"最大值出现在 Q[> v#0j处"
[O&++-D’(理论处理结果比体积权重平均处理结果
高 0k"jJ而 =’.K-UUB9’O(-QQ理论处理结果则普
遍比体积权重平均的结果偏低"同样在两端差别小
而中间差别大"最大值出现在 Q[>v#$j左右"其比
体积权重平均低约 0k1jJ" 对于 *" 而言"
[O&++-D’(和 =’.K-UUB9’O(-QQ理论处理结果均比
体积权重平均处理结果普遍偏低"当黑碳含量较多
时相对偏差较小&而当黑碳含量少时"相对偏差随黑
碳含量的增加而迅速增大"且在 Q[>v10j左右处增
至最大"[O&++-D’( 理论的相对偏差达到 B4j"
=’.K-UUB9’O(-QQ理论的相对偏差达到B#jJ

利用=*-理论对于辐射特性的计算结果#图
略$表明%!吸收效率#/’$J# 种混合方案处理的结
果几乎一致J"散射效率#/?$J# 种混合方案的计
算结果也几乎一致J只是变化趋势与 /’相反J#
消光效率#/-$J=’.K-UUB9’O(-QQ理论与体积权重
平均结果基本一致"但 [O&++-D’( 理论则有略微偏
小"总体变化趋势与散射效率相似J$不对称因子
#V$J# 种混合方案处理的结果的总体变化趋势
一致J

图 " 分别给出了/’"/?"/-和 V采用=’.K-UUB
9’O(-QQ和[O&++-D’(理论处理与采用体积权重平均
处理结果的相对偏差J结果表明%!吸收效率J图 "
#’$表明"当 Q[>小于 4$j时"=’.K-UUB9’O(-QQ和

[O&++-D’(理论处理结果均比体积权重平均处理结
果小"偏差最大值出现在Q[>v$j左右"但最大偏差
也仅为 B"k$jJ对于 Q[>大于 4$j 的情况"
=’.K-UUB9’O(-QQ和 [O&++-D’( 理论与体积权重平
均相比略为偏高"但偏差极小"为 10 B#数量级"可以
忽略J"散射效率J图 "#e$表明"散射效率与吸收
效率相反"当黑碳含量少时相对偏差为正"而当黑碳
含量高时相对偏差为负J对于 =’.K-UUB9’O(-QQ理
论"其正最大值出现在 Q[>v1$j左右"相对偏差为
1k#j&其负最大值出现在Q[>v$0j左右"相对偏差
为B0k"jJ对于[O&++-D’(理论"其正最大值出现
在Q[>v8j左右"相对偏差为 0k$j&其负最大值出
现在Q[>v#$j左右"相对偏差为 B0k4jJ#消光
效率J总的来说 =’.K-UUB9’O(-QQ理论为正相对偏
差"最大值出现在 Q[> v1$j左右"相对偏差为
0k"$j&[O&++-D’( 理论为负相对偏差"最大值出现
在Q[>v13j左右"相对偏差为 B0k$$jJ$不对称
因子J总体上 =’.K-UUB9’O(-QQ和 [O&++-D’( 理论
均为负相对偏差"最大值均出现在 Q[>v1$j左右"
相对偏差分别为B0k$j和B1k0$jJ
HGF!黑碳气溶胶与 2$j %"5<4 气溶胶内混合对辐

射特性的影响
由图 # 可见"黑碳气溶胶与 2$j %"5<4 气溶胶

内混合时复折射指数的变化情况"与硫酸盐气溶胶
和黑碳气溶胶内混合时相似"只是其变化范围由原
来的从硫酸盐气溶胶近线性变化至黑碳气溶胶"改
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图 FE硫酸盐气溶胶与黑碳气溶胶内混合时P$8C"00TY$%+"//和[%466".$+
理论与体积权重平均相比的相对偏差

6*+J"!bG-S*VV-O-(P-e-QK--( ]NU&D-X’]-O’+-’(S =’.K-UUX9’O(-QQ" ’(S S*VV-O-(P-e-QK--( ]NU&D-X’]-O’+-
’(S [O&++-D’( #*(Q-O(’UD*.*(+NV[>’(S ?&UV’Q-$

图 HELN] 3F1XI 气溶胶与黑碳气溶胶内混合时P$8C"00TY$%+"//和[%466".$+

理论与体积权重平均相比的相对偏差
6*+J#!bG-S*VV-O-(P-e-QK--( ]NU&D-X’]-O’+-’(S =’.K-UUX9’O(-QQ" ’(S S*VV-O-(P-e-QK--(

]NU&D-X’]-O’+-’(S [O&++-D’( #*(Q-O(’UD*.*(+NV[>’(S ]*QO*NU$

为由 2$j %"5<4 气溶胶的复折射指数近线性变化
至黑碳气溶胶的复折射指数J但就相对偏差而言"
其实部偏差不大"最大不超过u0k"jJ虚部的偏差
却不可忽略"当黑碳含量较小时 =’.K-UUB9’O(-QQ
理论的相对偏差可达B"j&而[O&++-D’(理论的相
对偏差则更大"可达 B10jJ之后它们都随黑碳气
溶胶含量的增加而逐渐减小至零J可见"在黑碳含

量很少时"采用体积权重平均处理可能过分高估了
气溶胶对光的吸收作用J

利用 =*-理论计算 2$j %"5<4 气溶胶与黑碳
气溶胶内混合产生的气溶胶粒子的辐射特性"其 4
个辐射特性参量的总体变化趋势与硫酸盐气溶胶和
黑碳气溶胶内混合时的情况相似J只是其变化范围
由原来的从硫酸盐气溶胶变化至黑碳气溶胶的复折
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射指数"改为由 2$j %"5<4 气溶胶变化至黑碳气溶
胶的复折射指数#图略$J

图 4 给出 4 个辐射特性参量采用 =’.K-UUB
9’O(-QQ和[O&++-D’(理论与体积权重平均相比的相
对偏差J图 4 表明%!吸收效率1见图 4#’$2J当黑
碳含量较小时"相对偏差较大"=’.K-UUB9’O(-QQ和
[O&++-D’(理论分别可达 B"j和 B3jJ该结果与
图 ##e$中复折射指数虚部的相对偏差相对应"偏差
均较为显著"都可达 10j左右J这又应证了在黑碳
含量很少时采用体积权重平均处理很可能过分高估
了气溶胶对光的吸收J这是因为"吸收效率因子主
要取决于复折射指数虚部"因此吸收效率因子相对
偏差的变化曲线与复折射指数虚部的变化曲线极为
相似J"散射效率1见图 4#e$2J相对偏差基本上
为正值"其变化趋势与硫酸盐气溶胶和黑碳气溶胶
内混合时的情况相似"只是最大值出现的位置和数
值有所不同J另外"与硫酸盐气溶胶和黑碳气溶胶

内混合不同的是"该内混合情况中 [O&++-D’( 理论
的相对偏差最大值大于 =’.K-UUB9’O(-QQ理论J#
消光效率1见图 4#P$2J在消光效率上"硫酸盐气溶
胶与黑碳气溶胶内混合和 2$j %"5<4 气溶胶与黑
碳气溶胶内混合的相对偏差有很大不同J对于前一
种情况"在黑碳含量较少时"=’.K-UUB9’O(-QQ理论
基本为正"[O&++-D’(理论基本为负J对于后一种混
合情况"在黑碳含量较少时"=’.K-UUB9’O(-QQ和
[O&++-D’(理论都基本为正"只是 =’.K-UUB9’O(-QQ
理论的最大值大于 [O&++-D’( 理论&当黑碳含量较
大时全都趋向于零J$不对称因子1见图 4# S$2J
[O&++-D’(理论的相对偏差与硫酸盐气溶胶和黑碳
气溶胶内混合时的情况基本一致J而 =’.K-UUB
9’O(-QQ理论理论的相对偏差则要比硫酸盐气溶胶
与黑碳气溶胶内混合时的情况小得多"其基本在零
左右振荡J

图 IE硫酸盐气溶胶与黑碳气溶胶内混合时辐射特性随黑碳混合比的变化
6*+J4!bG-O-U’Q*N( NVO’S*’Q*]-RONR-OQ*-?K*QG TNU&D-6’PQ*N( NV[>#*(Q-O(’UD*.*(+NV[>’(S ?&UV’Q-$

IE结论
’J对于内混合"在黑碳混合比低于 #0j时"各

混合方案间差别大"最大可达 10j&当黑碳混合比
高于 $0j时"各内混合方案处理结果相差很小"相
对偏差为 10 B#数量级J

eJ实际大气中的气溶胶由多种化学成分组成"
其间必然发生混合J对于不同的混合情况应选取不
同的混合方案及气溶胶内混合模型"模拟气溶胶内

混合对其光学及辐射特性的影响J如果具体问题不
具体分析"所造成的误差较大"最大相对偏差可达
10jJ

PJ除了考虑混合模型外还应该考虑到相对湿
度的影响J如硫酸盐气溶胶在相对湿度为 20j的情
况下即可发生潮解"这与 2$j %"5<4 气溶胶和黑碳
气溶胶内混合的情况相似"因此不能继续使用原来
的模型"而要改用镶嵌结构中的 =’.K-UUB9’O(-QQ
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理论处理J
SJ对于实际大气中多个气溶胶粒子组成的系

统J在用内混合处理时"还应该考虑到由于粒子发
生混合"导致谱分布和数浓度发生的变化对于辐射
特性的影响J该文没有考虑到这些影响"对于实际
情况的模拟还存在差异J

-J在实际大气中气溶胶不仅仅只是 " 种化学
成分发生混合"可能是多种化学成分的混合"并且内
混合后各化学成分间还可能发生反应J因此"要找
到一个合适的模型完全模拟气溶胶内外混合的情况
是十分困难的"需要作更多的观测和试验研究J
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