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孔隙率对气溶胶凝聚粒子光学特性的影响
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摘要　采用 ＭｏｎｔｅＣａｒｌｏ方法，对气溶胶凝聚粒子进行了模拟，讨论了凝聚粒子的孔隙特性，分析了空间结构、原始

粒子数目对凝聚粒子孔隙率和等效折射率的影响。结合物质的电结构，将气溶胶凝聚粒子离散为一系列偶极子，

利用离散偶极子近似方法，数值计算了不同孔隙率气溶胶凝聚粒子的散射、吸收和消光截面各种取向的统计平均

值。结果表明，气溶胶凝聚粒子的孔隙率明显取决于其空间形状和所含原始微粒的数目；气溶胶凝聚粒子的等效

折射率、吸收、散射和消光截面则随孔隙率的增加而减小。研究结果可为全面理解气溶胶粒子光学特性提供参考；

也可为某些涂层材料光学性能的改变提供参考，通过改变涂层材料中凝聚粒子的孔隙率来改变涂层材料的等效折

射率，进而改变涂层材料对光的散射和吸收。
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１　引　　言

大气气溶胶粒子是指悬浮在大气中的尘埃、烟

粒、微生物以及云雾、冰晶等固体和液体微粒共同组

成的多相体系，是大气的重要组成部分。实验观察

和研究表明，大部分气溶胶粒子并不是单体形状，而

是一些小的单体气溶胶原始微粒由于碰撞、粘附等

作用形成的具有分形结构的随机取向凝聚粒子体

系［１，２］。近年来，随着大气气溶胶气候、环境效应研

究的深入开展以及卫星遥感、大气探测、目标定位和

信号传输等应用领域的迫切需要，大气气溶胶粒子

光学特性的研究一直是众多学者密切关注的问题。

一方面，气溶胶粒子的不对称因子、光学截面以及大

气气溶胶的光学厚度等特征量是评价大气环境污

染、研究气溶胶辐射气候效应非常关键的参数［３，４］；

另一方面，气溶胶粒子的光学截面、不对称因子及散

射相函数等光学特征量还是激光雷达、红外遥感以

及气溶胶中红外激光传输特性研究的重要参

数［５～７］。

凝聚粒子形成过程的随机性和复杂的空间结

构，导致其光学特性的研究只能以数值解的形式给

出，而其中的关键就是如何获得凝聚粒子的空间形

态和结构。随着分形理论的逐步完善、计算机技术

和计算手段的提高，自２０世纪６０年代起相继有学

者提出了扩散限制凝聚（ＤＬＡ）、团簇 团簇凝聚

（ＣＣＡ）、弹道粒子 团簇凝聚（ＢＰＣＡ）和弹道团簇

团簇凝聚（ＢＣＣＡ）等模型来模拟凝聚粒子的空间形

态，相应地发展了一系列数值计算凝聚粒子光学特

性的方法，如离散偶极子近似（ＤＤＡ）、ＴＭａｔｒｉｘ、矩

量法（ＭＯＭ）和瑞利 甘斯 迪拜近似（ＲＧＤ）等，并

将这些方法应用于尘埃、烟尘和气溶胶凝聚粒子光

学特性的数值计算，分析了凝聚粒子中原始微粒的

数目、成分和粒径大小等因素对光学特性的影响。

实际上，利用ＤＬＡ、ＣＣＡ、ＢＰＣＡ和ＢＣＣＡ这些模型

来模拟的凝聚粒子都存在孔隙，不同的孔隙结构对

于凝聚粒子光学特性的影响显然不同。国外已有一

些学者开始研究孔隙对凝聚粒子光学特性的影

响［８～１１］，研究对象大多以尘埃粒子为例，主要研究

了原始微粒数目和采用的模型对所模拟凝聚粒子孔

隙率和光学特性的影响，而没有考虑凝聚粒子形成

过程的随机性对其孔隙特性和光学特性的影响。事

实上，凝聚粒子形成过程的随机性，必将导致每一次

模拟得到的凝聚粒子空间结构存在差异，即使对相

同数目原始微粒基于同一种模型模拟的凝聚粒子，

每一次模拟得到的凝聚粒子的空间结构和孔隙特性

也不会完全一致，其光学特性也必将不同。本文采

用 ＭｏｎｔｅＣａｒｌｏ方法，模拟了气溶胶凝聚粒子的空

间形态，不仅分析了凝聚粒子的空间结构、原始微粒

数目对孔隙率的影响，还详细讨论了凝聚粒子形成

过程的随机性对孔隙率的影响；并采用ＤＤＡ方法

数值计算了不同孔隙率气溶胶凝聚粒子的光学截

面。期望所得结果能为更全面地了解凝聚粒子的光

学特性提供参考和依据，并能为气溶胶中激光传输、

涂层材料的光学特性、烟幕的消光特性等与凝聚粒

子电磁（光）散射相关领域的研究提供有效的方法。

２　基本理论

２．１　犇犇犃方法

ＤＤＡ方法由Ｐｕｒｃｅｌｌ等
［１２］于１９７３年提出，后

经Ｄｒａｉｎｅ等
［１３～１６］学者的不断改进和完善，现已广

泛应用于凝聚粒子光学特性的研究。该方法的优点

是迭代效率高、计算速度快、灵活性和通用性好，可

应用于任意几何形状的散射体，且散射体可以是各

向异性和非均匀的。ＤＤＡ方法的基本思想是：用有

限个离散的、相互作用的小偶极子阵列来近似实际

的粒子，每个点通过对局域电场（入射场以及其他点

的辐射场）的响应获得偶极矩，散射体所离散的所

有偶极子在远场辐射的总和构成散射场。对气溶胶

凝聚粒子，可将其离散为犖 个偶极子，偶极子的极

化率α犼 采用 Ｄｒａｉｎｅ等
［１７］修正过的网格色散关系

（ＬＤＲ）极化率，设第犼个偶极子的坐标为狉犼（犼＝１，

２，…，犖），则气溶胶凝聚粒子中第犼个偶极子的偶

极矩为［１３］

狆犼 ＝α犼犈犼， （１）

式中犈犼＝犈ｉｎｃ，犼＋犈ｓｃａ，犼为第犼个偶极子所在位置的

总电场强度，是入射场犈ｉｎｃ，犼与其他所有偶极子散射

场犈ｓｃａ，犼的总和。在获得每一个偶极子的电偶极矩

狆犼之后，就可以由狆犼 求得气溶胶凝聚粒子的吸收

截面犆ａｂｓ、散射截面犆ｓｃａ和消光截面犆ｅｘｔ：
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犖

犼＝１

狆犼－狀^（^狀·狆犼［ ］）×

　

　
ｅｘｐ（－ｉ犽^狀·狉犼）

２

， （４）
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式中犽≡２π／λ，λ为入射光的波长，^狀为散射方向，

ｄΩ为立体角微元，上标表示取复共轭。

２．２　气溶胶凝聚粒子模型

气溶胶凝聚粒子由小的原始气溶胶单体粒子在

随机运动过程中由于碰撞、粘附等作用凝聚而成，不

仅具有复杂的空间结构，而且还具有分形特征，常用

凝聚粒子所含原始微粒的数目犕 和回旋半径犚ｇ来

表示：

犕 ＝犽ｇ（犚ｇ／狉ｐ）
犇
ｆ， （５）

式中犽ｇ为前向因子，犇ｆ为分形维数，一般是一个给

定的常数，狉ｐ为原始微粒的半径，回旋半径犚ｇ 可用

下式来计算：

犚２ｇ＝
１

２犕２∑
犕

犻＝１
∑
犕

犼＝１

狉犻－狉犼
２， （６）

式中狉犻，狉犼 分别为第犻个和第犼个原始微粒在空间

的坐标。

模拟气溶胶凝聚粒子空间结构最常用的是采用

ＣＣＡ模型利用 ＭｏｎｔｅＣａｒｌｏ方法来模拟
［１，１８］。ＣＣＡ

模型的基本思想是：让所有原始气溶胶单体粒子同时

进入一个区域并做随机运动，一旦粒子与粒子相遇就

形成粒子团，这些粒子团进一步与其他随机运动的粒

子或粒子团相遇形成更大的粒子团，直到所有的原始

微粒都凝聚在一起。图１给出的就是利用 Ｍｏｎｔｅ

Ｃａｒｌｏ方法模拟的由６４个半径为０．２５μｍ的单一

成分球形原始微粒凝聚而成的８种取向烟尘气溶胶

凝聚粒子。相对于水溶性、沙尘性及海洋性等其他

气溶胶粒子，烟尘性气溶胶粒子的折射率具有较大

的虚部，其对能量的吸收更为突出，计算结果更具有

普遍性和实用性。模拟过程中前向因子犽ｇ 和分形

维数犇ｆ的取值参照文献［１９］，分别取１．３和１．８。

由图１可以看出，由于凝聚过程中原始微粒和小粒

子团运动的随机性，导致原始微粒形状和数目都相

同的烟尘气溶胶凝聚粒子空间形状和取向完全不

同，而且具有明显的孔隙结构。这说明在研究气溶

胶粒子光学特性时，不仅需要考虑气溶胶凝聚粒子

空间形状和取向对其光学特性的影响，而且还应该

考虑孔隙特性对气溶胶凝聚粒子光学特性的影响。

图１ 随机取向烟尘气溶胶凝聚粒子（犕＝６４）

Ｆｉｇ．１ Ｒａｎｄｏｍｌｙｏｒｉｅｎｔｅｄｓｏｏｔａｅｒｏｓｏｌａｇｇｒｅｇａｔｅｐａｒｔｉｃｌｅｓ（犕＝６４）

　　为描述孔隙结构对凝聚粒子光学特性的影响，

需要先求出描述孔隙特性的参数孔隙率犘。参照文

献［２０］，凝聚粒子的孔隙率可以用凝聚粒子所含原

始微粒数目犕 和回旋半径犚ｇ来定义，即

犘＝１－犕 狉ｐ／（５／槡 ３犚ｇ［ ］）３
． （７）

求出凝聚粒子的孔隙率之后就可以给出具有孔隙结

构的气溶胶凝聚粒子的等效折射率犿ｅｆｆ
［２１］：

犿２ｅｆｆ＝１＋
３（１－犘）（犿

２
－１）／（犿

２
＋２）

１－（１－犘）（犿
２
－１）／（犿

２
＋２）

，（８）

式中犿为烟尘气溶胶粒子的折射率，在计算中用等

效折射率犿ｅｆｆ来代替烟尘粒子的折射率犿，所得结

果必然能反映孔隙率对烟尘气溶胶凝聚粒子光学特

性的影响。

对于随机取向的气溶胶凝聚粒子，其光学截面

可以通过求统计平均的方法获得：
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〈犆〉＝
１

８π
２∫
２π

０

ｄβ∫
１

－１

ｄｃｏｓΘ∫
２π

０

ｄΦ犆（β，Θ，Φ）， （９）

式中〈犆〉为气溶胶凝聚粒子光学截面各种取向的统

计平均值，犆（β，Θ，Φ）为系统中某特定取向气溶胶

凝聚粒子的光学截面，β，Θ，Φ为气溶胶凝聚粒子在

系统坐标系中的空间方位角，其取值范围为β∈［０，

３６０°］，Θ∈ ［０，１８０°］，Φ∈ ［０，３６０°］。

３　数值结果

３．１　孔隙率与等效折射率

图２给出的是５０次随机生成的气溶胶凝聚粒

子的回旋半径和孔隙率的值，其中每一次生成的凝

聚粒子所含原始微粒数目都为６４个，原始微粒都是

半径为０．２５μｍ的球形粒子。由图可以看出，５０次

随机生成的气溶胶凝聚粒子回旋半径并不完全相

同，且呈现随机波动趋势。主要原因在于凝聚过程

中原始微粒和小粒子团运动的随机性，使得原始微

粒形状和数目都相同的凝聚粒子的空间形状及紧密

程度不同，从而导致回旋半径不同，并最终影响凝聚

粒子孔隙率的值。根据（７）式，当凝聚粒子中所含原

始微粒的数目 犕 和原始微粒的半径狉ｐ 给定之后，

凝聚粒子的孔隙率仅取决于回旋半径，回旋半径不

同，必将导致孔隙率不同，回旋半径越大，孔隙率也

越大。同时由图２还可以看出，尽管５０次随机生成

的气溶胶凝聚粒子回旋半径和孔隙率的值呈现随机

波动趋势，但受气溶胶凝聚粒子所包含的原始微粒

数目和形状都相同的限制，总体上它们都分别有一

个变化范围。

图２ 凝聚粒子的回旋半径和孔隙率

Ｆｉｇ．２ Ｒａｄｉｕｓｏｆｇｙｒａｔｉｏｎａｎｄｐｏｒｏｓｉｔｙｏｆ

ａｇｇｒｅｇａｔｅｐａｒｔｉｃｌｅｓ

图３给出的是５０次随机生成的气溶胶凝聚粒

子的等效折射率犿ｅｆｆ的值。由图３可以看出，等效

折射率的实部和虚部也呈随机波动趋势，这是因为

图３ 凝聚粒子的等效折射率

Ｆｉｇ．３ Ｅｆｆｅｃｔｉｖｅｒｅｆｒａｃｔｉｖｅｉｎｄｅｘｏｆａｇｇｒｅｇａｔｅｐａｒｔｉｃｌｅｓ

根据（８）式，当气溶胶粒子的折射率犿给定之后（文

中犿取与１．０６μｍ波长对应的烟尘气溶胶粒子的

折射率［２２］，犿＝１．７５＋０．４４ｉ），等效折射率只取决于

气溶胶凝聚粒子的孔隙率，图２所示孔隙率的随机

波动趋势和取值范围也必将导致凝聚粒子等效折射

率的随机波动和取值范围。而且，对比图２和图３

可以看出，凝聚粒子等效折射率的实部和虚部的变

化趋势与凝聚粒子孔隙率的变化趋势完全相反，孔

隙率越大，凝聚粒子等效折射率的实部和虚部越小。

图２，３反映了凝聚粒子凝聚过程形成的空间结

构对孔隙率和等效折射率的影响，根据（６）式和（７）

式，凝聚粒子所含原始微粒的数目不仅直接影响凝

聚粒子的孔隙率，而且还通过影响凝聚粒子的回旋

半径，进而间接影响凝聚粒子的孔隙率，并最终影响

凝聚粒子的等效折射率，改变凝聚粒子对光的散射

和吸收。为说明凝聚粒子所含原始微粒数目对凝聚

粒子孔隙率和等效折射率的影响，本文给出孔隙率

和等效折射率随凝聚粒子所含原始微粒数目变化的

结果，如图４、５所示。同时，为进一步说明凝聚粒子

形成过程的随机性对孔隙率和等效折射率的影响，

对包含相同数目原始微粒的凝聚粒子，分别计算了

５种随机生成的凝聚粒子孔隙率和等效折射率

的值。

图４中每组离散点分别表示包含相同数目原始

微粒５种凝聚粒子孔隙率的值，实线表示５种凝聚

粒子孔隙率的平均值随原始微粒数目增加的变化曲

线。由图４可以看出，对于原始微粒数目相同的５

种凝聚粒子，原始粒子数目越少，孔隙率的变化范围

越大，当凝聚粒子所含原始粒子数目大于１００个时，

随机生成的含相同原始微粒数目５种凝聚粒子孔隙

率的值差别不大。原因在于，对于给定的区域，原始

微粒数目越少，粒子凝聚过程表现的随机性越强，凝
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图４ 孔隙率随原始粒子数目的变化

Ｆｉｇ．４ Ｃｈａｎｇｅｏｆｐｏｒｏｓｉｔｙｗｉｔｈｎｕｍｂｅｒｏｆ

ｏｒｉｇｉｎａｌｐａｒｔｉｃｌｅｓ

图５ 等效折射率随原始粒子数目的变化

Ｆｉｇ．５ Ｃｈａｎｇｅｏｆｅｆｆｅｃｔｉｖｅｒｅｆｒａｃｔｉｖｅｉｎｄｅｘｗｉｔｈｎｕｍｂｅｒ

ｏｆｏｒｉｇｉｎａｌｐａｒｔｉｃｌｅｓ

聚粒子空间结构的差异越大，孔隙率的变化范围也

越大。同时，由图４孔隙率随凝聚粒子所含原始微

粒数目变化的总体趋势和５种凝聚粒子孔隙率的平

均值随原始微粒数目增加的变化曲线可以看出，在

凝聚粒子所含原始粒子数目小于１００个时，孔隙率

随原始粒子数目的增加急剧增大，当凝聚粒子所含

原始粒子数目大于１００个时，孔隙率随原始粒子数

目的增加缓慢增大，而且当凝聚粒子所含原始粒子

数目增大到一定程度时，孔隙率几乎不再增大。原

因在于，当凝聚粒子所含原始粒子数目较少时，虽然

凝聚粒子的回旋半径较小，但其分支少，致密度较

好，从而孔隙率较小；随着所含原始粒子数目的增

加，凝聚粒子的分支越来越多，慢慢形成深孔，外围

做随机运动的原始粒子或形成的小粒子团要想进入

凝聚粒子内部，必须克服沿途已经凝聚的粒子的干

扰，而由于沿途粒子的干扰，做随机运动的原始粒子

或形成的小粒子团与沿途粒子发生碰撞并凝聚的几

率更大，这样，做随机运动的原始粒子或形成的小粒

子团大部分在深孔的孔口处凝聚，进而又起到封口

的作用，阻止后续粒子的进入，这样，就会在凝聚粒

子内部形成一些深孔，最终造成所形成的凝聚粒子

致密性差，孔隙率较大。但根据（６）式可知，随着凝

聚粒子所包含原始粒子数目的继续增大，凝聚粒子

的回旋半径也将增大，结合（７）式，在凝聚粒子所包

含原始粒子数目增大到一定值时，其孔隙率将趋于

平稳。

图５给出的是等效折射率随原始粒子数目变化

的曲线，对于每一个给定的原始微粒数目，分别计算

了５种随机生成凝聚粒子的等效折射率，如图中每

组离散点所示，其中实线和点线分别代表５种随机

生成的凝聚粒子等效折射率实部和虚部的平均值随

原始粒子数目增加的变化曲线。由图５可以看出，

总体上，随着凝聚粒子所含原始粒子数目的增加，等

效折射率呈减小的趋势，且当原始粒子数目大于

１００个时，等效折射率随粒子数目的增加几乎没有

变化。对照图４，结合（８）式，可以看出，图５反映的

实质是孔隙率决定了凝聚粒子的等效折射率，凝聚

粒子孔隙率的变化范围和取值直接影响等效折射率

的变化范围和取值。总体上，凝聚粒子孔隙率越大，

其等效折射率的值越小，这样，当光与凝聚粒子作用

时，其对光的散射和吸收也就越小。

３．２　孔隙率与光学截面

为说明孔隙率对气溶胶凝聚粒子光学特性的影

响，表１给出了１．０６μｍ波长入射情况下图１所示

８种气溶胶凝聚粒子散射、吸收和消光截面各种取

向的统计平均值，同时还给出了这８种气溶胶凝聚

粒子的回旋半径犚ｇ、孔隙率犘、等效折射率犿ｅｆｆ实部

Ｒｅ（犿ｅｆｆ）和虚部Ｉｍ（犿ｅｆｆ）的值。

由表１可以看出，对于相同数目和形状的原始

粒子凝聚而成的气溶胶凝聚粒子，凝聚粒子的孔隙

率随回旋半径的增大而增大，而凝聚粒子的等效折

射率的实部和虚部都随回旋半径和孔隙率的增大而

减小，相应的凝聚粒子的吸收、散射和消光截面也随

凝聚粒子的回旋半径和孔隙率的增大而减小。数值

结果说明，对于相同数目和形状的原始粒子凝聚而

成的气溶胶凝聚粒子，其内部孔隙越多，孔隙率越

大，其对光的吸收和散射也越小。这一结果可为改

变某些光学涂层材料的性能提供参考：可以通过改

变涂层材料中凝聚粒子的孔隙率来改变涂层材料的

等效折射率，进而改变涂层材料对光的散射和吸收。
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表１ 不同孔隙率烟尘气溶胶凝聚粒子光学截面的统计平均值

Ｔａｂｌｅ１ Ｓｔａｔｉｓｔｉｃａｌａｖｅｒａｇｅｏｆｏｐｔｉｃａｌｃｒｏｓｓｓｅｃｔｉｏｎｏｆｓｏｏｔａｅｒｏｓｏｌａｇｇｒｅｇａｔｅｐａｒｔｉｃｌｅｓｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｏｒｏｓｉｔｉｅｓ

犚ｇ／μｍ 犘／％ Ｒｅ（犿ｅｆｆ） Ｉｍ（犿ｅｆｆ） 〈犆ｓｃａ〉／μｍ
２ 〈犆ａｂｓ〉／μｍ

２ 〈犆ｅｘｔ〉／μｍ
２

１．５２４２ ８６．８７ １．１８５４ ０．０７７４ ２．６６００ ３．３２４７ ５．９８４７

１．５５０５ ８７．５３ １．１７５６ ０．０７３１ ２．４３３８ ３．１６６４ ５．６００２

１．５８３７ ８８．３０ １．１６４３ ０．０６８１ ２．０３２８ ３．０２０６ ５．０５３４

１．６３６０ ８９．３９ １．１４８４ ０．０６１１ １．７８２５ ２．７５８９ ４．５４１４

１．６７０２ ９０．０２ １．１３９２ ０．０５７１ １．６２５９ ２．５９４４ ４．２２０３

１．７３４３ ９１．０９ １．１２３８ ０．０５０５ １．２２１５ ２．３２９０ ３．５５０５

１．８１５８ ９２．２４ １．１０７４ ０．０４３５ ０．９９４１ ２．０４０７ ３．０３４８

１．８９５６ ９３．１８ １．０９４０ ０．０３７９ ０．７５１８ １．７８７１ ２．５３８９

４　结　　论

利用 ＭｏｎｔｅＣａｒｌｏ方法模拟了随机取向气溶胶

凝聚粒子的空间形态，讨论了凝聚粒子的孔隙特性，

分析了凝聚粒子的空间结构以及凝聚粒子所含原始

粒子的数目和凝聚粒子形成过程的随机性对其孔隙

率的影响，给出了凝聚粒子等效折射率随孔隙率变

化的数值结果。结果表明，孔隙率取决于凝聚粒子

的空间形态和其所含原始粒子的数目。对于由相同

数目和形状的原始粒子凝聚而成的气溶胶凝聚粒

子，孔隙率随回旋半径的增大而增大，对于不同数目

原始粒子凝聚而成的气溶胶凝聚粒子，总体上孔隙

率随原始粒子数目的增多而增大，但当原始粒子数

目增加到一定值之后，孔隙率几乎不再变化；凝聚粒

子的等效折射率则随孔隙率的增大而变小，相应地

导致凝聚粒子的吸收、散射和消光截面也随孔隙率

的增大而减小。研究结果不仅可以为全面理解气溶

胶凝聚粒子光学特性提供参考，还可以为改变某些

光学涂层材料的性能提供参考，可以通过改变涂层

材料中凝聚粒子的孔隙率来改变涂层材料的等效折

射率，进而改变涂层材料对光的散射和吸收。
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