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摘要　粒子的形状和凝聚对光散射特性有着很大的影响。基于分形生长的受限扩散（ＤＬＡ）模型，模拟了凝聚粒子

的三维空间分形结构，并采用回转半径法计算了凝聚粒子的分形维数。利用离散偶极子近似（ＤＤＡ）方法研究了纳

米石墨凝聚粒子的光散射特性，对于原始粒子数不同的凝聚粒子及分形结构不同的凝聚粒子，数值计算了散射强

度和偏振度随散射角的分布规律。结果表明凝聚粒子的散射特性与包含的粒子数目、入射波长和分形维数有关，

与等体积球的散射特性也存在很大的差异。
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１　引　　言

在自然界中，存在着许多由微小粒子组成的形

状不规则的凝聚粒子，如大气中的气溶胶粒子、星际

尘埃粒子和烟幕粒子等，在环境监测、大气遥感、烟

幕消光机理、通信、目标探测以及对星际空间的认识

等方面研究这些凝聚粒子对光波的散射特性具有非

常重要的意义。因而，凝聚粒子的散射特性是近年

来研究的一个重要方向。

目前，对单个小粒子光散射特性的研究已经比

较系统，有成熟的Ｒａｙｌｅｉｇｈ和 Ｍｉｅ散射理论。而对

于凝聚粒子，由于其复杂多变的结构，其散射特性不

能按简单的单个粒子来分析。国内外对于按照一定

规律排列、结构固定的凝聚粒子的光散射性能进行

过较多研究［１，２］，但对任意复杂结构的凝聚粒子的

散射特性研究开展得较少［３］。实际凝聚粒子的结构

具有一定的随机性，不能用某种定态进行描述，应对

任意复杂形态进行研究。分形理论的逐步成熟为研

究凝聚粒子的复杂结构提供了理论依据，根据分形

生长理论模型可以对粒子凝聚过程和形成的复杂结

构用计算机进行仿真模拟，虽然与真实过程和结构

０３２９００１１
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相比，这些模型只能看作是一些简化的、极端的情

况，远非完善，但与定态结构相比，更接近真实情况。

凝聚粒子与电磁波的相互作用比较复杂，一般

没有解析解，只能用数值解的方法求解麦克斯韦方

程。对于小粒子而言，离散偶极子近似（ＤＤＡ）
［４～７］

是一种较好的数值处理方法，相对于Ｔ矩阵
［８，９］和

时域有限差分法（ＦＤＴＤ）
［１０］，ＤＤＡ迭代法效率高，

程序处理简单，运算速度快。近年来ＤＤＡ被发展

成为一种原则上可对任意形状的小粒子进行散射计

算的新方法，在研究光与纳米粒子的相互作用方

面［１１］，已经显示出了较大的优越性。鉴于纳米石墨

是星际尘埃［１２］和一些化学烟幕的主要成分，本文利

用ＤＤＡ方法，对基于分形生长的受限扩散（ＤＬＡ）

模型模拟得到的纳米石墨凝聚粒子的散射问题进行

了数值计算，为进一步研究光在复杂形态粒子中的

散射和传输特性提供了一定的基础。

２　离散偶极子近似方法

ＤＤＡ的基本思想是将整个粒子的电磁相互作

用特性用一群位于空间网格上的电偶极子来等效，

空间网格的间隔要比电磁波波长小得多。设一任意

粒子处于自由空间中，粒子的相对介电常数为

εｒ（狉），磁导率为μ０。将该粒子分成犖个空间单元，每

个空间单元均视为电偶极子处理，假定第犼个电偶

极子的位置矢量为狉犼，极化率为α犼，感生的电偶极矩

为犘犼，则电偶极矩可表示为

犘犼 ＝α犼犈犼（狉）， （１）

式中犈犼（狉）是作用在狉犼 处偶极子上的总局域电场，

包括入射光电场及其它偶极子在该处所形成的偶极

电场，可表示为

犈犼 ＝犈ｉｎｃ，犼－∑
犽≠犼

犃犼犽犘犽， （２）

式中犈ｉｎｃ，犼是入射波在狉犼处的电场；－犃犼犽犘犽 是狉犽 处

的偶极子在狉犼 处产生的电场，由偶极子散射理论，

可以用下式表示为

犃犼犽犘犽 ＝
ｅｘｐ（ｉ犽狉犼犽）

狉３犼犽
犽２狉犼犽×（狉犼犽×犘犽）＋｛ 　

　

（１－犼犽狉犼犽）

狉２犼犽
·［狉２犼犽犘犽－３狉犼犽（狉犼犽·犘犽 ｝）］　（犼≠犽）

（３）

式中狉犼犽＝狉犼－狉犽。为了方便分析，当犼＝犽时，可令

犃犼犼＝α
－１
犼 ，这样可得电偶极矩满足的方程

∑
犖

犽＝１

犃犼犽犘犽 ＝犈ｉｎｃ，犼　（犼＝１，…，犖）， （４）

由（４）式求得偶极矩矢量后，即可进行粒子的散射特

性分析。

用ＤＤＡ方法进行计算时，应该使波在两个偶

极子间的相移小于１，即狘犿狘犽犱≤１。其中犿为粒子

的复折射率，犱是立方体边长，也是粒子离散所用的

间距。对于一个等效半径为犪ｅｆｆ的粒子，如果将粒子

离散为狀个偶极子阵列，则有

狀≥
４π
３
犿 ３（犽犪ｅｆｆ）

３． （５）

　　（５）式是ＤＤＡ方法中离散偶极子数狀所满足

的条件，对于一定的犿和犽犪ｅｆｆ，偶极子数目狀越大，

计算结果越准确。

３　凝聚粒子分形结构模拟

分形生长的ＤＬＡ模型是一种单体凝聚模型，

由 Ｗｉｔｔｅｎ和Ｓａｎｄｅｒ于１９８１年提出，早期用来研究

悬浮在溶液或大气中的金属粉、煤灰和烟尘等微粒

的无规则扩散凝聚过程。利用ＤＬＡ模型，对纳米

石墨凝聚粒子的生长过程模拟如下：选取一个犔×

犔×犔的方形晶格，正中心放置一个种粒子，为生长

中心。在半径为犚０ 的球面上随机释放一个粒子，

令其依随机步长及随机方位游走。如果粒子运动到

半径为犚ｍａｘ（犚ｍａｘ＞犚０）的球体边界处，则令其停止

运动并消失，重新释放粒子；如果粒子的随机运动是

进入种子的最近邻并被种子粘附，则认为是凝聚集

团的一部分，对其计数，并保存坐标；重复上述过程，

并不断调整释放半径犚０，直到凝聚粒子数目达到规

定的数目要求为止，最后在中央形成一个凝聚粒子。

图１是用 ＭＡＴＬＡＢ编程，分别由３０、５０、８０和１００

个球形粒子模拟形成的凝聚粒子分形结构。

ＤＬＡ模型得到的凝聚粒子分形维数，可根据回

转半径法计算。原始粒子数犖 与凝聚粒子的回旋

半径犚ｇ和分形维数犇ｆ存在如下关系式：

犖 ～犚
犇
ｆ
ｇ ， （６）

回旋半径的计算式为

犚２ｇ＝
１

犖∑
犖

犻＝１

狉２犻， （７）

式中狉犻是第犻个原始粒子中心到凝聚粒子中心的距

离。通过数值模拟可给出相应的ｌｎ犖 ～ｌｎ犚ｇ 关系

曲线，用最小二乘法拟合一条直线，求出斜率，即可

得分形维犇ｆ的值。经计算在三维空间中，ＤＬＡ模

拟的凝聚粒子的分形维数分布在２．０～３．０范围，取

值２．５附近较多。

０３２９００１２
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图１ 基于ＤＬＡ模型生成的含有不同原始粒子数目的凝聚粒子分形结构

Ｆｉｇ．１ ＳｔｒｕｃｔｕｒｅｏｆｎａｎｏｇｒａｐｈｉｔｅａｇｇｒｅｇａｔｅｓｏｂｔａｉｎｅｄｆｒｏｍＤＬＡｍｏｄｅｌ

４　数值计算结果

石墨具有各向异性，电场矢量平行于犮轴的介

电常数ε／／ 和垂直于犮轴的介电常数ε⊥ 具有不同的

值，由于纳米石墨粒子随机取向，可以认为三分之一

粒子的介电常数为ε／／，三分之二的粒子具有ε⊥ 的

介电常数，故下面的散射计算中，纳米石墨粒子的介

电常数按照ε＝ε／／／３＋２ε⊥／３取值
［１２］。ε与波长有

关，对于波长λ＝０．５，１，４μｍ的入射波，纳米石墨

的介电常数取值分别为ε＝５．０５２２＋６．０８５４ｉ，

５．９１３０＋８．３０２８ｉ，９．３３０４＋２１．８３５７ｉ。显然，纳米石

墨粒子的介电常数实部和虚部都随着波长的变长而

增大。

４．１　凝聚粒子方位角数对散射强度计算结果的影响

设非极化入射波在实验室坐标系中沿狓轴方向

入射，在犡犢散射平面内，散射波方向用散射角θ表

示。凝聚粒子散射特性与其空间取向有关，用方位角

Θ［０，１８０］，β［０，３６０］和Φ［０，３６０］表示其取向，用（狀Θ，

狀β，狀Φ）表示３个方位角在空间的取值数目，由于凝聚

粒子在空间是随机取向的，大量粒子所反映出的散射

特性应是所有方位角的统计平均结果，狀Θ，狀β，狀Φ 取值

越大越能反映随机取向粒子的散射特性，受计算机资

源的限制，需要确定狀Θ，狀β，狀Φ 的最小取值。

以含有原始半径犪０＝５０ｎｍ、粒子数犖＝５０的

纳米石墨凝聚粒子为例，利用ＤＤＡ计算方位角数

（狀Θ，狀β，狀Φ）不同时，散射强度随散射角的变化情况，

结果如图２所示。计算用波长λ＝０．５μｍ，三维离

散数为４０×４０×４５，凝聚粒子包含的偶极子数为

狀＝４８７３个。

　

图２ 方位角数不同时凝聚粒子的散射强度角分布

Ｆｉｇ．２ Ｓｃａｔｔｅｒｉｎｇｉｎｔｅｎｓｉｔｙｏｆａｇｇｒｅｇａｔｅｓｖｅｒｓｕｓｓｃａｔｔｅｒｉｎｇａｎｇｌｅｓｆｏｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｎｕｍｂｅｒｓｏｆｏｒｉｅｎｔａｔｉｏｎａｎｇｌｅｓ

　　从图２所示的计算结果可以看出，方位角数目

较少时，凝聚粒子的散射强度起伏变化比较明显，曲

线间的差异也较大；随着方位角数增加，统计平均的

结果消弱了散射强度的起伏变化，曲线间的差异也

很小，方位角数为（５，１０，１０）、（７，１２，１２）和（９，１６，

１６）的三条曲线基本一致（差异不大于５％），故下面

的计算中，狀Θ，狀β，狀Φ 分别取值为５，１０，１０，即５００个

方位角。

４．２　含有不同原始粒子数的凝聚粒子散射特性

对于图１所示的４种含有不同原始粒子数目的

纳米石墨凝聚粒子，基于ＤＤＡ计算其对不同入射

波长的散射强度和偏振度随散射角的变化情况如

图３所示，每个纳米石墨原始粒径取犪０＝５０ｎｍ。可

以看出，当λ＝０．５μｍ时，纳米石墨凝聚粒子对该

波长的散射主要集中在前向散射上，θ＞４０的散射很

弱，且随着凝聚的粒子数目增多，凝聚粒子的有效尺

寸变大，前向散射强度明显增加；在前、后散射方向

上，４种凝聚粒子对应的散射光偏振度都相等，均为

零，但在其他方向，偏振度随散射角的变化出现振

荡，且相互间存在差异。当λ＝１μｍ时，凝聚粒子

０３２９００１３
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散射强度整体减弱，但仍集中在前向散射区，和λ＝

０．５μｍ时的情况相比，粒子数不同导致前向散射强

度分布差异变大；４种凝聚粒子对应的散射光偏振

度随散射角的起伏变化减小，在前、后向较大散射范

围内差异很小，只在π／２散射角附近差异较明显，在

该散射角，粒子数越多，偏振度越小。当λ＝４μｍ

时，４种凝聚粒子散射强度整体进一步减弱，但每一

种凝聚体前、后向散射强度差异较小，趋向于

Ｒａｙｌｅｉｇｈ散射；粒子数不同导致凝聚粒子散射强度

分布差异更大，粒子数越多，散射强度越大，但偏振

度与粒子数 犖 关系不大，４条偏振度曲线基本

相同。

图３ 不同粒子数组成的纳米石墨凝聚粒子对不同入射波长的散射强度和偏振度角分布

Ｆｉｇ．３ Ｓｃａｔｔｅｒｉｎｇｉｎｔｅｎｓｉｔｙａｎｄｔｈｅｄｅｇｒｅｅｏｆｌｉｎｅａｒｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎｔｏｄｉｆｆｅｒｅｎｔｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｓｆｏｒｎａｎｏｇｒａｐｈｉｔｅ

ａｇｇｒｅｇａｔｅｓｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐａｒｔｉｃｌｅｎｕｍｂｅｒｓｖｅｒｓｕｓｓｃａｔｔｅｒｉｎｇａｎｇｌｅｓ

４．３　不同分形结构的凝聚粒子散射特性

纳米石墨凝聚粒子的结构具有一定的随机性，

即使包含的粒子数相同，凝聚粒子的结构也不尽相

同，图４是利用ＤＬＡ模型模拟得到的由犖＝５０个

原始粒子形成的不同结构的凝聚粒子。分形维数

犇ｆ由小到大分别为：２．２８，２．３５，２．４８，２．５５和

２．６７，分形维数越大，粒子聚集越密集。计算得到这

些纳米石墨凝聚粒子及等体积球的散射特性如图５

所示，每个纳米石墨原始粒径犪０＝５０ｎｍ。

图４ 由犖＝５０个原始粒子形成的不同结构的凝聚粒子

Ｆｉｇ．４ Ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｓｔｒｕｃｔｕｒｅｓｏｆｎａｎｏｇｒａｐｈｉｔｅａｇｇｒｅｇａｔｅｓｗｉｔｈ犖＝５０ｐｒｉｍａｒｙｐａｒｔｉｃｌｅｓ
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图５ 不同结构的纳米石墨凝聚粒子及等体积球对不同入射波长的散射强度和偏振度角分布

Ｆｉｇ．５ Ｓｃａｔｔｅｒｉｎｇｉｎｔｅｎｓｉｔｙａｎｄｔｈｅｄｅｇｒｅｅｏｆｌｉｎｅａｒｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎｔｏｄｉｆｆｅｒｅｎｔｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｓｆｏｒｎａｎｏｇｒａｐｈｉｔｅ

ａｇｇｒｅｇａｔｅｓｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔｓｔｒｕｃｔｕｒｅｓａｎｄｅｑｕａｌｖｏｌｕｍｅｓｐｈｅｒｅｖｅｒｓｕｓｓｃａｔｔｅｒｉｎｇａｎｇｌｅｓ

　　图５（ａ）和（ｂ）是当λ＝０．５μｍ时，由图４所示

的５种结构的凝聚粒子及等体积球的散射强度和偏

振度的角分布情况。显然，散射主要集中在前向，凝

聚粒子的前向散射强度明显大于等体积球的前向散

射强度，平均是后者的３．６５倍。凝聚粒子包含的原

始粒子数相同，但分形结构不同导致前向散射强度

有差异，分形维数最小（犇ｆ＝２．２８）的凝聚粒子，前

向散射强度最大，原因是分形维数较小时，粒子聚集

相对较疏散，无因次粒径参数相对较大。偏振度的

差异主要体现在除前、后向以外的其他散射方向上，

凝聚粒子分形维数越大，分形结构密集度越大，偏振

度曲线振荡变化越明显，等体积球粒子相应的散射

光偏振度振荡变化最显著。

图５（ｃ）和（ｄ）显示对于λ＝１μｍ的近红外，凝

聚粒子的散射强度在０°～４６°前向范围大于等体积

球的散射强度，而在其余散射方向，小于等体积球的

散射强度；分形维数较小的凝聚粒子其前向和后向

散射强度都较大；偏振度的变化趋势基本一致，但在

９０°散射角附近，差异较大，凝聚粒子相应的散射光

偏振度明显大于等体积球散射光偏振度，分形维数

犇ｆ＝２．４８的凝聚粒子在该散射角附近的产生的散

射光偏振度最大。

图５（ｅ）和（ｆ）说明对于λ＝４μｍ的中红外，散

射强度远弱于对可见光和近红外的散射强度，但后

向散射相对增强，趋于Ｒａｙｌｅｉｇｈ散射。凝聚粒子分

形维不同，散射强度存在较大差异，分形维数犇ｆ＝

２．４８的凝聚粒子散射强度最大，分形维数最小的凝

聚粒子散射强度相对最弱；在所有散射方向，５种凝

聚粒子的散射强度都显著大于等体积球的散射强

度，而偏振度随散射角的变化规律基本相同。

５　结　　论

根据分形生长的ＤＬＡ模型，模拟了凝聚粒子

三维空间的分形结构；以纳米石墨（犪０＝５０ｎｍ）为

例，对由不同原始粒子数目（犖≤１００）组成的凝聚粒

子、原始粒子数相同分形结构不同的凝聚粒子以及

０３２９００１５
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等体积球粒子，利用ＤＤＡ方法计算分析了其对可

见光和近、中红外入射波的散射强度和偏振度随散

射角的分布情况。研究结果表明，随着包含的原始

粒子数目增多，凝聚粒子的前向散射强度显著增强，

且差异随波长变长而变大；散射强度整体上随着波

长的增大而减弱，但凝聚粒子的前向散射强度明显

大于等体积球的前向散射强度；对可见光和近红外，

粒子散射能量主要集中在前向，在中红外，前、后向

散射强度差异减小，趋近 Ｒａｙｌｅｉｇｈ散射。总体来

说，凝聚粒子的散射特性与等体积球粒子的散射特

性存在很显著的差异。

凝聚粒子散射特性与分形维数的关系比较复

杂，通过对包含原始粒子数相同、分形维数在２．２８～

２．６７之间的５种纳米石墨凝聚粒子散射强度和偏

振度计算表明，对可见光和近红外，分形维数小的凝

聚粒子前向散射强度相对强；但在中红外，分形维数

小的凝聚粒子散射强度相对较弱。分形维数越大的

凝聚粒子，对可见光的散射波偏振度随散射角的变

化曲线振荡越显著；在中红外，偏振度与分形维数的

关系不大，都趋近Ｒａｙｌｅｉｇｈ散射的偏振度分布。

致谢　美国ＰｒｉｎｃｅｔｏｎＵｎｉｖｅｒｓｉｔｙ的Ｂ．Ｔ．Ｄｒａｉｎｅ

教授提供了ＤＤＡ的主程序，在此表示感谢！
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光的多 次 散 射 特 性 研 究 ［Ｊ］．光 学 学 报，２０１０，３０（５）：

１５０６～１５１０

１０ＦａｎｇＹｕｎ，ＺｈａｎｇＪｉａｎ，ＷｕＬｉｙｉｎｇ．Ｏｐｔｉｃａｌｐｒｏｐｅｒｔｙｓｉｍｕｌａｔｉｏｎ

ｏｆｌｉｑｕｉｄｃｒｙｓｔａｌｂａｓｅｄｏｎｆｉｎｉｔｅｄｉｆｆｅｒｅｎｃｅｔｉｍｅｄｏｍａｉｎ ｍｅｔｈｏｄ

［Ｊ］．犃犮狋犪犗狆狋犻犮犪犛犻狀犻犮犪，２０１０，３０（２）：５６２～５６６

　 方　运，张　健，吴丽莹．基于时域有限差分法的液晶光学特性

模拟［Ｊ］．光学学报，２０１０，３０（２）：５６２～５６６

１１ＬｉｕＪｕａｎｙｉ，ＹａｎｇＨｕａｎ，ＬｕｏＸｉａｎｇａｎｇ犲狋犪犾．．Ｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｉｏｎｏｆ

ｌｏｃａｌｉｚｅｄ ｓｕｒｆａｃｅ ｐｌａｓｍｏｎｓ ｒｅｓｏｎａｎｃｅ ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ ｏｆ ｍｅｔａｌ

ｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎｎａｎｏｐａｒｔｉｃｌｅｓ［Ｊ］．犃犮狋犪犗狆狋犻犮犪犛犻狀犻犮犪，２０１０，３０（４）：

１０９２～１０９５

　 刘娟意，杨　欢，罗先刚 等．金属复合纳米粒子的局域表面等离

子体特性研究［Ｊ］．光学学报，２０１０，３０（４）：１０９２～１０９５

１２Ｂ．Ｔ． Ｄｒａｉｎｅ． Ｔｈｅ ｄｉｓｃｒｅｔｅｄｉｐｏｌｅ ａｐｐｒｏｘｉｍａｔｉｏｎ ａｎｄ ｉｔｓ

ａｐｐｌｉｃａｔｉｏｎｔｏｉｎｔｅｒｓｔｅｌｌａｒｇｒａｐｈｉｔｅｇｒａｉｎｓ［Ｊ］．犃狊狋狉狅狆犺狔狊．犑．，

１９８８，３３３：８４８～８７２
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