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摘要　为了研究不同混合方式对气溶胶粒子光学性质的影响，利用典型外混合模型和三种内混合模型，计算了黑

碳与硫酸盐及有机碳组成的混合气溶胶在５５０ｎｍ波长处的光学性质。结果表明，除 ＭａｘｗｅｌｌＧａｒｎｅｔｔ模型与

Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ模型的差异普遍小于２％外，所有混合模型对混合粒子及粒子群的光学性质都有明显影响。相比于外

混合粒子群，内混合粒子群的吸收系数增强了２０％以上，散射系数则削弱了１０％～１５％，并导致消光系数的最大

增强达到２５％；内混合模型对于单次散射反照率的减弱效果最明显，尤其在黑碳体积比小于３０％和相对湿度高于

７０％的情况下，内混合模型使粒子群的单次散射反照率降低了２０％以上。此外，除不对称因子外，混合气溶胶的其

他光学性质与体积混合比以及相对湿度均呈现出明显的相关性。
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１　引　　言

大气气溶胶一般是指由悬浮在大气中、粒径大

小在１０－２～１０
２

μｍ的固态和液态微粒共同组成的

多相体系。气溶胶可以通过吸收和散射红外辐射和

太阳短波辐射直接影响地球大气辐射能量收支，造

成直接气候效应。气溶胶粒子也可以作为云凝结核

或者冰核，通过影响云滴数浓度、云滴有效半径和云

生命周期等云微物理特性而间接影响气候［１］。

黑碳（ＢＣ）气溶胶、硫酸盐气溶胶和有机碳气溶

胶是大气气溶胶的重要组成部分，三者具有部分同

源性。黑碳和有机碳气溶胶主要来源于化石燃料和

生物质燃料的燃烧，如汽车尾气排放、农作物燃烧、

森林大火和一些与燃烧石油相关的工业活动［２－３］；

硫酸盐气溶胶由ＳＯ２ 与大气中其他成分反应生成，

主要来源是石油等化石燃料的燃烧；有机碳气溶胶

通常伴随着黑碳气溶胶生成，但其自然来源贡献很

小，主要是由污染源直接排放的一次有机气溶胶（原

生气溶胶）和部分挥发性有机化合物经过大气化学

反应产生的二次有机气溶胶（次生气溶胶）组成。黑

碳气溶胶对于辐射的影响主要体现在其强烈的吸收

作用上，它能广泛地吸收从可见光到红外波段的太

阳辐射，从而增加地 气系统对太阳辐射的吸收，造

成正辐射强迫，对全球大气起到增温作用［３－６］并可

能对大尺度的气候过程如亚洲夏季风造成影响［７］。

硫酸盐气溶胶最大的特点是对于太阳辐射具有很强

的散射作用，能够有效地减少到达地表的太阳辐射，

降低地 气系统的能量收入，造成负强迫辐射。有机

碳气溶胶对短波和可见光波段辐射有明显的散射作

用，产生负辐射强迫，对地 气系统起冷却作用［８］。

许多观测研究表明，大气中大部分气溶胶粒子

是由多种成分混合形成的［９］，并且这些颗粒中有很

大一部分是以内混合形式存在的。内混合可能以多

种形式存在，不同的混合形式对粒子的光学性质的

影响均不相同。由于内混合的形成机制尚不明确以

及内混合模型自身的局限性，所以目前计算气溶胶

辐射强迫通常只考虑易于实现的外混合模型或均匀

混合模型。目前已经有一些专家着手开展内混合形

成的大气条件和成因的研究。Ｒｉｅｍｅｒ等
［１０］研究了

一天中黑碳气溶胶的老化过程，结果显示新近排放

的黑碳气溶胶随着老化过程的加剧，更加倾向于和

其他气溶胶成分形成内混合粒子；Ｍａ等
［１１］对比了

华北地区混合粒子中碳类气溶胶的质量比的日际变

化后发现碳类气溶胶的混合方式受混合层的日际变

化的影响明显，其在白天偏向于外部混合，而在夜间

则偏向于内部混合。

有大量的研究都指出，黑碳气溶胶在内混合气

溶胶形成过程中扮演至关重要的角色，其往往作为

核心部分与硫酸盐、水溶性有机碳等气溶胶形成内

混合，此时包裹在黑碳周围的水溶性成分可以充当

透镜［１２］，从而极大地改变其本身的光学性质，增大

黑碳气溶胶的正辐射强迫［１３－１５］。Ｌｅｓｉｎｓ等
［１６］指出

在内外混合方式下气溶胶粒子光学性质的差异可能

达到２５％以上，而湿状态下更可能达到５０％，而在

硫酸盐 黑碳质量比为９∶１的情况下，使用内混合模

型替换外混合模型后，几乎所有原先估计的冷却效

应都会消失。Ｊａｃｏｂｓｏｎ
［１７］通过比较不同混合情况

下黑碳对大气的加热效率后指出：气溶胶内混合能

大幅加强黑碳的正辐射强迫，而加强的幅度又与气

溶胶粒子的凝结和增长效应有很大关系，这一影响

使得黑碳可能成为仅次于 ＣＯ２ 的全球变暖影响

因子。

气溶胶的几何结构也是其光学性质的一个重要

影响因素。许多专家学者探讨了不同几何模型对光

学性质的影响：张小林等［１８］使用了包含三种成分的

包裹型内混合模型计算了灰尘、黑碳和水组成的气

溶胶的光学性质，讨论了等效复折射率在描述此类

内混合气溶胶系统时的适用性；卫晓东等［１９］使用犜

矩阵和几何光学方法相结合，计算了具有一定形状

和谱分布的非球形沙尘粒子的光学性质，发现非球

形与球形沙尘粒子在可见光波段的相函数在短波波

段存在明显差异，并指出非球形效应对雷达和卫星

反演沙尘气溶胶光学厚度会造成一定影响；邵士勇

等［２０］利用犜矩阵方法探讨了冰晶、沙尘和黑碳成分

的单分散气溶胶的相函数随散射角的变化关系；孙

贤明等［２１］还将犜矩阵法扩展到含核椭球粒子的散

射性质计算中；Ｃｈｕｎｇ等
［２２－２３］利用离散偶极子近似

（ＤＤＡ）算法计算了 Ｃｌｕｓｔｅｒｃｌｕｓｔｅｒａｇｇｒｅｇａｔｉｏｎ模

型的气溶胶粒子簇的光学性质，并描述了粒子簇内

的基本粒子半径和个数对其光学性质的影响。
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但是，迄今为止的内外混合粒子光学性质的研

究中考虑的影响因素仍不全面，很难对不同混合模

型的优缺点和适用条件给出详细的评估。此外，东

亚地区是黑碳气溶胶的主要源区，不同混合模型对

黑碳的辐射强迫影响很明显，但是目前针对该区域

的内混合气溶胶光学性质的全面认识仍然比较缺

乏。因此，全面地比较黑碳与非吸收性气溶胶成分

在多种混合模型和外部条件下的光学性质是今后合

理和精确地计算混合气溶胶辐射强迫的基础和前

提，是非常重要的基础研究。

本文利用三种不同的内混合模型（Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ

模型、ＭａｘｗｅｌｌＧａｒｎｅｔｔ模型和Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ模型）以

及典型外混合模型，结合东亚实测气溶胶数浓度谱，

分别计算了黑碳 硫酸盐和黑碳 有机碳混合粒子群

在不同体积混合比（即某一成分的体积相对于粒子

整体的比例，以下也简称体积比）和不同相对湿度下

的光学特性，全面地讨论了不同混合模型对气溶胶

光学性质的影响，并解释了造成这些光学性质差异

的原因，初步给出了各种模型的适用条件。

２　原理和方法

２．１　气溶胶粒子的数浓度谱

气溶胶粒子的数浓度谱表征了大气中气溶胶粒

子在不同的粒径区间内的数量分布，对气溶胶粒子

群的光学性质有着决定性的作用，因此合理的气溶

胶数浓度谱是计算气溶胶辐射强迫的前提。目前，

气溶胶粒子数浓度谱狀（狉）普遍采用对数正态分布

进行拟合：

狀（狉）＝
犖

２槡π·狉
ｅｘｐ －

１

２

ｌｏｇ狉－ｌｏｇ狉０
ｌｏｇ（ ）［ ］δ

，

（１）

式中狉０ 为众数半径，δ是标准偏差，犖 为单位体积

大气中气溶胶粒子的个数，狉为气溶胶粒子的半径。

黑碳气溶胶数浓度谱参照东亚区域实测资料［２４］，众

数半径取０．１３μｍ，相对偏差为１．８，能够较好地拟

合中国地域的黑碳气溶胶数浓度谱。计算中假设每

一个混合粒子中只有一个黑碳粒子，混合粒子群的

数浓度谱积分依据其中包含的黑碳粒子所对应的数

浓度谱进行。

２．２　气溶胶的复折射指数

复折射指数是计算气溶胶光学性质的重要参

数，由实部、虚部两部分构成，实部的绝对值表征了

气溶胶成分的散射能力，虚部的绝对值则表征了气

溶胶成分的吸收能力。表１给出了干气溶胶颗粒在

５５０ｎｍ波长处的复折射指数和密度
［２５］。

表１ 三种气溶胶成分在５５０ｎｍ波长处的

复折射指数和密度

Ｔａｂｌｅ１ Ｃｏｍｐｌｅｘｒｅｆｒａｃｔｉｖｅｉｎｄｅｘａｔ５５０ｎｍｗａｖｅｌｅｎｇｔｈ

ａｎｄｄｅｎｓｉｔｙｏｆｔｈｒｅｅｔｙｐｅｓｏｆａｅｒｏｓｏｌ

Ｃｏｍｐｏｎｅｎｔ
Ｃｏｍｐｌｅｘ

ｒｅｆｒａｃｔｉｖｅｉｎｄｅｘ
Ｄｅｎｓｉｔｙ／（ｋｇ·ｍ

－３）

Ｓｕｌｆａｔｅ １．４３－１．０×１０－８ｉ １７６９．０

Ｂｌａｃｋｃａｒｂｏｎ １．７５－０．４４ｉ １５００．０

Ｏｒｇａｎｉｃｃａｒｂｏｎ １．５３－０．００５９ｉ １３００．０

　　由于吸湿性气溶胶在潮解过程中与水汽混合，

其介电常数会发生变化，因此其复折射指数随相对

湿度也发生变化。不同相对湿度下气溶胶的复折射

指数需要根据非吸收性成分体积变化分数求得，计

算公式为［２６］

犿＝犿ｗ＋（犿ｄｒｙ－犿ｗ）×
［（狉ｍ）

３
－（狉ｄｒｙ）

３

（狉ｍ）
３］

，（２）

式中犿 为潮解后气溶胶的复折射指数，犿ｗ 为水的

复折射指数，犿ｄｒｙ为潮解前气溶胶的复折射指数，狉ｍ

为潮解后气溶胶粒子的有效半径，狉ｄｒｙ为干气溶胶粒

子的有效半径。根据Ｋｈｌｅｒ公式，能得到不同相对

湿度下硫酸盐和有机碳的增长幅度。因为黑碳的吸

水性很弱，此处没有考虑黑碳的吸湿增长。

图１为硫酸盐和有机碳在５５０ｎｍ波长的复折

射指数的实部和虚部随相对湿度的变化。硫酸盐和

有机碳的复折射指数与相对湿度密切相关，两种物

质的潮解点比较接近，当相对湿度达到３５％左右

时，两者复折射指数实部和虚部都会随即出现明显

的降低；此后，随着相对湿度的增加，复折射指数进

一步下降，并逐渐接近于水的复折射指数。

２．３　气溶胶粒子的混合模型

外混合模型相对简单，假设不同的气溶胶粒子

间并不相互发生理化作用，而是以球型粒子独立存

在于大气中，粒子间发生独立散射，即电磁波经一个

粒子散射后不再被另一个粒子散射，因此外混合粒

子的整体光学性质为各部分性质的体积加权求和。

内混合模型中不同气溶胶成分之间存在复杂的

相互关系。实际情况下内混合粒子的几何结构随机

性很强，视气溶胶成分不同可能出现粘连、包裹、糅

合等多种情况，由此可以形成同心球、随机核分布、

均匀球、多核心、非对称和不完全包裹等多种混合状

态。为了研究内混合和外混合粒子的性质差异以及

内混合中不对称结构对于混合粒子光学性质的影

响，选择典型气溶胶外混合和Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ、Ｍａｘｗｅｌｌ
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图１ 硫酸盐和有机碳复折射指数随相对湿度的变化

Ｆｉｇ．１ Ｃｈａｎｇｅｏｆｃｏｍｐｌｅｘｒｅｆｒａｃｔｉｖｅｉｎｄｅｘｏｆｓｕｌｆａｔｅａｎｄｏｒｇａｎｉｃｃａｒｂｏｎｗｉｔｈｒｅｌａｔｉｖｅｈｕｍｉｄｉｔｙ

Ｇａｒｎｅｔｔ和Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ三种气溶胶内混合模型进行

分析。

图２大致描绘了气溶胶粒子的几种混合方式。

其中图２（ａ）表示典型外混合模型，粒子各部分以球

型独立存在且不发生二次散射；图２（ｂ）为内混合中

的Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ模型，由吸湿性成分包裹非吸湿性成

分形成同心球结构；图２（ｃ）为 ＭａｘｗｅｌｌＧａｒｎｅｔｔ模

型，核心粒子的位置随机，通常由吸湿性成分包裹非

吸湿性成分形成；图２（ｄ）为Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ模型，当粒

子各部分以相邻的拓扑关系存在时，Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ模

型将其简化为相邻的球体进行处理。

图２ 几种不同的气溶胶混合模型

Ｆｉｇ．２ Ｓｅｖｅｒａｌｄｉｆｆｅｒｅｎｔｍｉｘｉｎｇｍｏｄｅｌｓｏｆａｅｒｏｓｏｌ

２．４　内混合中吸湿性物质的透镜作用

有研究认为，内混合模型会使核心物质对于混

合粒子整体光学性质的影响明显增强，这可能是由

于吸湿性物质在混合粒子中充当了透镜所致。根据

折射定律，由光疏介质进入光密介质的辐射能量将

偏离原始的传输方向，入射角与折射角的关系为

ｃｏｓθｒｅ＝ｃｏｓθｉｎρ２／ρ１， （３）

式中θｒｅ为折射角，θｉｎ为入射角，ρ１ 为入射前介质密

度，ρ２ 为入射后介质密度。当辐射能量到达分层球

粒子的外壳部分时，除去被散射和吸收的部分，剩余

的辐射能量经过折射会有向中心会聚的趋势，从而

增大了内核物质与辐射能量作用的机率。

２．５　光学性质的计算方法

除Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ模型外，其余模型光学性质的计

算方法是基于米氏散射原理得来的。根据米氏散射

理论，可通过粒子的复折射指数、粒子半径、波长等

输入量求得单相系粒子的光学参数：消光系数、散射

系数、吸收系数、单次散射反照率和不对称因子。由

于米氏散射原理是针对单个均匀球形粒子的经典理

论，并不适用于非均质的内混合模型，因此需要对这

类内混合粒子进行处理使其转化为适用于米氏散射

原理的等效球体。

外混合方式实际上是粒子间的独立散射，混合

气溶胶性质为各气溶胶成分的体积加权之和。假设

混合气溶胶粒子中含有犻种成分，α犻 为该种气溶胶

成分的某种光学性质，β为混合气溶胶的光学性质，

犳犻为该种气溶胶成分的体积分数，则计算公式为

β＝∑
犻

犳犻α犻． （４）

对于内混合中的Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ模型，由于在粒子内部

发生多次散射过程，因此简单的权重分布在这种情

况下不适用，需要根据粒子的结构特性计算出该混

合粒子的等效复折射指数。Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ模型的计算

方法来自Ｂｏｈｒｅｎ等提出的分层球米氏散射方法，粒

子内的多次散射过程需要依据壳物质复折射指数和

核物质复折射指数，以及内核体积混合比犳＝犪
３／犫３

（犪为内核半径，犫为外壳半径）和相应的尺度参数
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２π犪／λ和２π犫／λ来计算。

对于内混合中的核心随机分布情况，由于核物

质在混合粒子中的相对位置不确定，因此对于同一

种体积混合比也可能出现很大的光学性质差异。有

许多研究资料表明 ＭａｘｗｅｌｌＧａｒｎｅｔｔ理论
［２７］对于

这种情况的计算精度较高。ＭａｘｗｅｌｌＧａｒｎｅｔｔ理论

的简化模型是由液态成分包裹的球形固态核心构成

的球形混合粒子，这些固态核心的位置是随机的。

假设混合粒子的样本空间是无限的，通过统计学方

法，可以将同一种混合比下的混合粒子等效复折射

指数求出。通过知晓核物质的复折射指数犿ｃ和外

壳物质的复折射指数犿ｓ以及核心的体积比犳ｃ可以

计算出混合粒子的等效复折射指数。计算公式为

犿＝ 犿２ｓ
犿２ｃ＋犿

２
ｓ＋２犳ｃ（犿

２
ｃ－犿

２
ｓ）

犿２ｃ＋２犿
２
ｓ－犳ｃ（犿

２
ｃ－犿

２
ｓ槡 ）
． （５）

　　Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ理论
［２７］也是利用混合粒子各部分

的复折射指数和体积混合比求得混合粒子的等效复

折射指数后，将混合粒子作为球体导入米氏散射公

式求解光学性质。计算公式为（犿１ 和犿２ 分别代表

两种组成物质的复折射指数）

犳１
犿２１－犿

２

犿２１＋２犿
２＋犳２

犿２２－犿
２

犿２２＋２犿
２ ＝０． （６）

　　由于吸湿性成分的潮解作用的影响，处理吸湿

增长后的粒子需要根据不同相对湿度下粒子体积混

合比及复折射指数计算等效复折射指数，并将不同

相对湿度下的尺度参数和粒子质量导入米氏散射方

程组，求解光学性质。

３　结果分析

为了研究在不同体积混合比和相对湿度条件下

内外混合模型对气溶胶粒子光学特性的影响，计算

了四种混合模型（体积权重平均外混合模型、Ｃｏｒｅ

ｓｈｅｌｌ模型、ＭａｘｗｅｌｌＧａｒｎｅｔｔ模型和Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ模

型）下的黑碳 硫酸盐和黑碳 有机碳混合气溶胶在

５５０ｎｍ波长处的光学性质。

３．１　单个混合气溶胶粒子的光学性质

粒子半径是米氏散射计算中重要的输入量，为

了排除气溶胶数浓度谱对光学性质的影响，引入单

个气溶胶粒子光学性质的比较。图３给出不同混合

方式下气溶胶粒子光学性质随等效半径的变化，从

左至右分别为５５０ｎｍ波长处硫酸盐 黑碳混合气

溶胶粒子的质量散射系数（犙ｓ）、质量吸收系数（犙ａ）

以及质量消光系数（犙ｅ）随粒子等效半径的变化曲

线，混合粒子中黑碳体积比为２５％。此处等效半径

的意义按照混合方式有所不同：内混合的等效半径是

指球心至混合粒子表面的距离；外混合的等效半径是

指与粒子中各部分体积之和相等的球体之半径。

图３ 单个气溶胶粒子的光学性质（犙ｓ，犙ａ和犙ｅ）

Ｆｉｇ．３ Ｏｐｔｉｃａｌｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓｏｆｓｉｎｇｌｅａｅｒｏｓｏｌｐａｒｔｉｃｌｅｓ（犙ｓ，犙ａａｎｄ犙ｅ）

　　一般来说米氏散射效率最大值出现在粒子直径

约等于半波长时，因此过小和过大的粒子的米氏散

射效率都较低，中间部分的粒子米氏散射效率最高。

从图３可知，粒子等效半径对于粒子的散射、吸收乃

至消光性质的影响趋势相似。混合气溶胶粒子的三

种光学性质都随着等效半径的增长出现一个显著的

上升和下降过程，除了 ＭａｘｗｅｌｌＧａｒｎｅｔｔ模型和

Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ模型之间差异较小外，其他混合模型间

的粒子光学性质差异明显。

质量散射系数的定义与质量吸收系数相似，表示

了单位质量粒子对于辐射的散射作用。Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ模

型粒子的质量散射系数在半径小于０．４５μｍ的区间

中小于 ＭａｘｗｅｌｌＧａｒｎｅｔｔ模型和Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ模型约

２０％，而在大于０．４５μｍ的区间中则大于这两者约

３０％；外混合粒子的质量散射系数在半径小于０．２μｍ

的区间内与内混合粒子差异不大，但是在此后的区间
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中则明显高于内混合粒子。除此之外，不同粒子质

量散射系数的峰值所对应的半径也不相同，其中

Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ模型混合粒子的峰值半径最小，约为

０．１８μｍ；ＭａｘｗｅｌｌＧａｒｎｅｔｔ模型和 Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ模

型粒子的峰值半径居中，约为０．２４μｍ；而外混合粒

子的峰值半径最大，约为０．３２μｍ。造成峰值半径

差异的原因主要在于不同模型中非吸收性成分的尺

度差异：在Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ模型中，由于粒子的黑碳核心

增大了硫酸盐外壳的外径，非吸收性成分的半径也

因此扩大，所以导致散射系数峰值对应的半径比较

小，但是由于多次散射过程中黑碳吸收了很大一部

分辐射，因此Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ模型散射系数峰值最小；

ＭａｘｗｅｌｌＧａｒｎｅｔｔ模型和Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ模型将两种混

合成分换算为另一种复折射指数介于黑碳和硫酸盐

之间的等效介质，粒子的尺度仍然和Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ模

型粒子保持一致，但散射性能有所降低，最大散射系

数对应的半径有所提高，但是由于不存在透镜效应，

所以散射系数的峰值明显高于 Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ模型粒

子；外混合粒子中由于黑碳和硫酸盐分别组成独立

的球体，因此等效半径相同的粒子中非吸收性成分

的尺度显著小于内混合粒子，从而散射系数峰值出

现的位置也最靠后，但是外混合粒子各部分发生独

立散射，遂使得其散射系数峰值也最高。

质量吸收系数表示的是吸收截面与粒子的质量

之比，表示了单位质量该种混合粒子对于辐射的吸

收作用。在质量吸收系数的图线中可以发现，在半

径小于０．３μｍ时Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ模型粒子的质量吸收

系数高于 ＭａｘｗｅｌｌＧａｒｎｅｔｔ模型和Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ模

型粒子，在此之后情况则恰好相反；在所有半径范围

内，外混合粒子的质量吸收系数都小于内混合粒子。

Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ模型粒子和外混合粒子的质量吸收系数

峰值出现的位置是一致的，原因在于混合粒子的吸

收作用绝大多数由黑碳造成，而这两种混合粒子的

黑碳部分的半径相等；ＭａｘｗｅｌｌＧａｒｎｅｔｔ模型粒子

和Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ模型粒子的理论峰值半径应略大于

Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ模型粒子，但是由于涟漪结构（由粒子衍

射光和透射光相互干涉形成的光学性质曲线上有规

律的起伏波动）的存在，使其实际峰值半径减小至和

其他两种模型粒子大致相同。值得一提的是，随着

等效半径趋近于０，粒子的质量吸收系数无限趋近

于某一数值，这一数值与构成混合粒子的物质及波

长均有关。

质量消光系数是质量吸收系数和质量散射系数

之和，表示了单位质量的气溶胶粒子的消光能力。

由图中可以看出在等效半径小于０．１５μｍ时，内混

合模型粒子之间的质量消光系数差异很小，而在

０．１５～０．４５μｍ区间内，ＭａｘｗｅｌｌＧａｒｎｅｔｔ模型粒子

和Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ模型粒子的质量消光系数比 Ｃｏｒｅ

ｓｈｅｌｌ模型粒子高约１５％，在之后的区间内，Ｃｏｒｅ

ｓｈｅｌｌ模型粒子则比另外两者高约３０％；外混合粒子

的消光作用多数是由散射作用提供的，因此在等效

半径大于０．３μｍ的范围内，外混合粒子的消光系

数明显地大于内混合粒子。

图４分别为不同混合方式下单个黑碳 硫酸盐

混合粒子的单次散射反照率ω和不对称因子犵 随

等效半径的变化规律。

图４ 单个气溶胶粒子的光学性质（ω和犵）

Ｆｉｇ．４ Ｏｐｔｉｃａｌｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓｏｆｓｉｎｇｌｅａｅｒｏｓｏｌｐａｒｔｉｃｌｅｓ（ωａｎｄ犵）

　　单次散射反照率是表征粒子散射消光占总消光

中比例的一个参数，是散射截面与消光截面的一个

比值。由图４可以发现外混合粒子的单次散射反照

率显著地高于内混合粒子，其仅在０～０．２μｍ的区

间内随着等效半径的增长发生了约１０％的增大，此

后基本不出现波动；内混合粒子的单次散射反照率

在０～０．２μｍ的区间内快速上升，其中Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ

模型粒子在０．２μｍ以上的区间内单次散射反照率
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大致 保 持 不 变，仅 有 细 小 的 涟 漪 状 波 动，而

ＭａｘｗｅｌｌＧａｒｎｅｔｔ模型粒子和Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ模型粒子

的单次散射反照率则会再经历一个显著的下降过

程，最小值出现在０．６３μｍ处，相比最高值降低约

３１％。

不对称因子是表征粒子前向和后向散射不对称

性的参数，定义为散射角余弦的加权平均值，值域

［－１，１］。不同混合模型粒子的不对称因子差异较

小；等效半径０～０．２５μｍ是混合粒子不对称因子

的快速上升区间；在０．２５～０．６μｍ的区间中不同

模型混合粒子的不对称因子变化不大，且各自差异

不超过１５％；在０．６～１μｍ的范围内，Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ模

型粒子的不对称因子在０．７附近振荡式变化，外混合

粒子经历一个振荡式下降并回升的过程，Ｍａｘｗｅｌｌ

Ｇａｒｎｅｔｔ模型粒子和Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ模型粒子的不对称因

子则随着等效半径增长略微升高约１３％。

总的来说，相对于０．５５μｍ波长，等效半径在

０～１μｍ范围内的变化会显著影响混合粒子光学性

质：对于质量散射、吸收和消光系数的影响主要体现

在０～０．６μｍ内，均呈现出显著的先增大后减小规

律；对于混合粒子的单次散射反照率与不对称因子，

等效半径的影响则主要体现为０～０．２μｍ内的快

速增长过程。需要注意的是，等效半径对混合粒子

光学性质的影响视物质构成和体积分数的不同会存

在明显的差异。此外根据２．１节中计算的数浓度谱

可以发现黑碳粒子主要集中于０～０．４μｍ的半径

区间，依照本节０．２５的黑碳体积混合比换算成等效

半径约为０～０．６４μｍ，此后的区间内由于粒子个数

稀少，等效半径对光学性质的影响并不具有显著的

参考价值。

３．２　混合气溶胶光学特性随非吸收性物质体积分

数的变化

图５表示了不同混合方式下气溶胶粒子群的质

量吸收系数、质量散射系数和质量消光系数在５５０ｎｍ

波长处随硫酸盐和有机碳体积分数的变化。从

图５（ａ）可见，由于硫酸盐和有机碳在可见光波段主要

起散射作用，因此随着非吸收性物质体积分数的增

长，内外混合粒子群的质量吸收系数都有明显减弱。

外混合粒子群的质量吸收系数明显地小于内混合模

型，尤其是在非吸收性成分体积分数超过６０％的情

况下，外混合比内混合平均低了８２％，且外混合模

型对于混合比的敏感性强于内混合模型。这一差异

主要是因为内混合模型中透镜作用放大了黑碳对粒

子光学性质的影响，因此内混合模型受非吸收性成

分体积分数影响弱于外混合模型，尤其当黑碳体积

分数较小时，透镜作用的影响非常明显。通过不同

内混合模型结果之间的比较发现，ＭａｘｗｅｌｌＧａｒｎｅｔｔ

模型和Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ模型得到的气溶胶吸收系数之

间的差异在１％以内，当外壳体积比达到６０％以上

时Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ模型得到的气溶胶的吸收系数相比另

外两者偏小１５％。

如图５（ｂ）所示，外混合粒子群的质量散射系数

明显地高于其他模型，且不同模型间的变化呈现很

大差异。从大趋势上看，内外混合粒子群的散射作

用都随着硫酸盐和有机碳体积分数的增长呈现明显

的下降趋势，造成降低的主要原因是等效复折射指

数实 部 下 降和 粒子 尺度增 长。其 中 Ｍａｘｗｅｌｌ

Ｇａｒｎｅｔｔ模型和Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ模型粒子的质量散射系

数下降较平稳，只是当体积分数大于８０％时下降幅

度明显增大。Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ模型和外混合模型粒子群

质量散射系数都经历一个下降 增长 下降的过程，

前者的表现更为明显，其两个极值点在５５％和８０％

附近。造成这一差异的主要原因在于 Ｍａｘｗｅｌｌ

Ｇａｒｎｅｔｔ模型和Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ模型是综合考虑了黑碳

粒子处于不同位置得到的平均等效复折射指数。混

合粒子趋向于均质化，粒子的光学性质不会出现明

显的波动。ＣｏｒｅＳｈｅｌｌ模型几何结构特殊，其中核

心与外壳之间发生的多次散射过程会随着粒子各部

分体积分数的变化发生改变并体现在粒子的散射系

数上，造成明显的波动。外混合粒子群质量散射系

数的第一个下降趋势是由于散射性能较弱的有机碳

和硫酸盐体积分数逐渐增大造成的；随着粒子群众

数直径逐渐接近半波长，米氏散射效率增大，造成了

随后的质量散射系数的上升；最后的下降趋势则主

要是质量和半径的增长共同影响的结果。Ｍａｘｗｅｌｌ

Ｇａｒｎｅｔｔ模型和Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ模型粒子群之间质量散

射系数的差异仍然很小，最大不超过２％；Ｃｏｒｅ

ｓｈｅｌｌ模型在非吸收性成分体积比小于７０％时小于

另外两者９．６％，而在非吸收性成分体积比大于

７０％时则比其他两者高约７％。

由图 ５（ｃ）可 见，ＭａｘｗｅｌｌＧａｒｎｅｔｔ 模 型 和

Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ模型得到的混合气溶胶粒子群的消光

作用最强，但是这两者间的差异很小，可以忽略；

Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ模型的结果略小于前两者，差异平均为

４．９％；外混合粒子群的消光作用明显小于内混合粒

子群，与Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ模型的差异最大达到１４．９％。

从大趋势来看，混合粒子群质量消光系数的减弱与

非吸收性成分体积分数的增长大致呈线性关系，各
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图５ 气溶胶粒子群光学性质随吸湿性物质体积分数的变化（犙ａ，犙ｓ和犙ｅ）

Ｆｉｇ．５ Ｃｈａｎｇｅｏｆｏｐｔｉｃａｌｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓｏｆａｅｒｏｓｏｌｐａｒｔｉｃｌｅｇｒｏｕｐｓｗｉｔｈｔｈｅｖｏｌｕｍｅｏｆｔｈｅｈｙｇｒｏｓｃｏｐｉｃ

ｓｕｂｓｔａｎｃｅ（犙ａ，犙ｓａｎｄ犙ｅ）

个模型消光系数差异的最大值出现在黑碳体积分数

５０％左右。

图６表示了不同混合方式下气溶胶单次散射反

照率和不对称因子随外壳体积分数的变化曲线。根

据图６（ａ）可知，外混合模型得出的粒子群单次散射

反照率明显地高于内混合模型；ＭａｘｗｅｌｌＧａｒｎｅｔｔ

模型和Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ模型之间的差异依然很小，与

Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ模型的平均差异为５．６％。不同模型粒

子群间单次散射反照率的差异主要出现在曲线右

端，说明细小的黑碳核心对于混合粒子整体的单次

散射反照率影响很大，而且黑碳不处于核心位置时

对于粒子单次散射反照率的影响更明显。由于硫酸

盐和有机碳在５５０ｎｍ波长的单次散射反照率接近

于１，因此在非吸收性成分占绝大多数时，外混合粒

子群的单次散射反照率约等于１。

如图６（ｂ）所示，随着非吸收性成分的体积分数

的增长，外混合粒子群的不对称因子略微减小，

ＭａｘｗｅｌｌＧａｒｎｅｔｔ模型和Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ模型曲线先增

大后减小，而Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ模型则呈现出正弦函数波

动趋势，但是各模型的变化幅度都不大。不同模型

间的差异主要体现在黑碳体积分数较小时，但差异

的绝对值最大不超过０．１２。

３．３　混合气溶胶的光学特性随相对湿度的变化

根据观测资料，东亚地区含有黑碳的混合气溶

胶粒子半径与其中黑碳粒子的半径之比约为１．６。

为了研究混合气溶胶粒子中非吸收性成分潮解作用
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图６ 气溶胶粒子群光学性质随吸湿性物质体积分数的变化 （ω和犵）

Ｆｉｇ．６ Ｃｈａｎｇｅｏｆｏｐｔｉｃａｌｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓｏｆａｅｒｏｓｏｌｐａｒｔｉｃｌｅｇｒｏｕｐｓｗｉｔｈｔｈｅｖｏｌｕｍｅｏｆｔｈｅｈｙｇｒｏｓｃｏｐｉｃｓｕｂｓｔａｎｃｅ（ωａｎｄ犵）

对于混合气溶胶光学性质的影响，本组对比计算中

将黑碳体积分数定为２５％（半径比约为１．６），计算

了５５０ｎｍ波长不同相对湿度下的混合气溶胶光学

性质。图７表示了不同混合方式下黑碳 硫酸盐和

黑碳 有机碳混合气溶胶的质量吸收系数、质量散射

系数和质量消光系数随相对湿度的变化。

从图７（ａ）可知，除 ＭａｘｗｅｌｌＧａｒｎｅｔｔ模型与

Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ模型粒子群间的质量吸收系数差异很

小之外，其余模型间均存在明显的差异。外混合粒

子群的质量吸收系数远小于内混合模型，因为外混

合模型的整体性质是根据体积权重分配的，硫酸盐

和有机碳在５５０ｎｍ波长下的吸收系数接近于０，而

潮解过程会显著增大非吸收性成分的体积并在一定

程度上减小其吸收能力；内混合模型中非吸收性成

分对辐射起了会聚作用，提高了黑碳在混合粒子中

的影响，因此吸收系数明显大于外混合模型。

ＭａｘｗｅｌｌＧａｒｎｅｔｔ模型和Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ模型的质量吸

收作用比Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ模型高约２５．８％，说明在黑碳

体积比很小的情况下，随机分布的黑碳核对于混合

粒子的光学性质影响明显高于处于球心位置的黑碳

核。在达到吸湿性物质的潮解点之前，相对湿度对

于气溶胶粒子群的光学性质没有影响，而达到潮解

点之后对粒子群的质量吸收系数有越发明显的减弱

趋势，主要原因是非吸收性成分与水汽混合后质量

大幅上升，特别是相对湿度达到９０％以上时，粒子

的质量呈指数形式上升，使单位质量的混合粒子的

吸收截面显著减小。

由图７（ｂ）分析得，相对湿度在潮解点到０．９的

区间内，随着非吸收性成分的体积增长各个模型粒

子群质量散射系数随相对湿度呈现较为平稳的增

长。外混合模型的变化幅度是四种模型中最小的，

最大值出现在相对湿度６５％～７０％之间。在未发

生潮解前，不同内混合模型之间的质量散射系数差异

很小，外混合模型则比内混合模型高１５．３％；发生潮

解后，Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ模型粒子群的质量散射系数增长最

明显，比 ＭａｘｗｅｌｌＧａｒｎｅｔｔ模型和Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ模型高

了９．６％，在相对湿度７０％时超过外混合模型，并且

在８５％～９０％之间达到最大值。当相对湿度达到

９０％以后，各个模型的质量散射系数都呈指数形式

下降。图７（ｃ）的曲线比较平稳，可见大多数情况下

粒子的质量消光系数和相对湿度的相关性不大。由

于外混合粒子群的吸收作用大约只有内混合粒子的

２０％，因此根据外混合模型求得的质量消光系数明

显低于内混合模型；不同内混合模型间的差异不大，

特别是有机碳 黑碳的组合，差异仅在２％以内。当

相对湿度小于９０％时，由于吸收和散射作用的变化

趋势相互抵消，各个模型的质量消光系数没有明显

的波动；而相对湿度达到９０％以后，混合气溶胶的
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图７ 气溶胶粒子群光学性质随相对湿度的变化（犙ｅ，犙ａ和犙ｓ）

Ｆｉｇ．７ Ｃｈａｎｇｅｏｆｏｐｔｉｃａｌｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓｏｆａｅｒｏｓｏｌｐａｒｔｉｃｌｅｇｒｏｕｐｓｗｉｔｈｒｅｌａｔｉｖｅｈｕｍｉｄｉｔｙ（犙ｅ，犙ａａｎｄ犙ｓ）

质量消光系数大幅下降，最后粒子群的消光作用绝

大部分都体现为散射。

图８给出不同混合方式下单次散射反照率和不

对称因子与相对湿度的关系。由图８（ａ）可知，单次

散射反照率随着相对湿度的增长有明显的增大。干

燥的内混合粒子群的初始值很接近；当相对湿度达

到潮解点后，Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ模型粒子群的单次散射反

照率比 ＭａｘｗｅｌｌＧａｒｎｅｔｔ模型和Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ模型

大了１１．９％。由于硫酸盐和有机碳的单次散射反

照率接近于１，因此外混合粒子群的单次散射反照

率明显大于内混合粒子群且随相对湿度变化不明

显，只有当黑碳占有较大的混合比时，外混合粒子的

单次散射反照率才会对相对湿度表现敏感。

不对 称 因 子 对 相 对 湿 度 的 变 化 不 敏 感，

ＭａｘｗｅｌｌＧａｒｎｅｔｔ模型和Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ模型最高，外

混合模型则比Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ模型略高，且各种模型粒

子群的不对称因子随相对湿度的变化十分平缓，最

大差异不超过１０％。

四种混合模型各有优缺点和侧重面，受外界条

件影响的程度也不尽相同。外混合模型能够处理多

种气溶胶混合的情况，但是缺点也很明显：仅考虑了

各部分的体积比重关系，忽略了粒子各部分间的多

次散射，因此当非吸收性成分体积分数较大时，外混

合模型的误差很大。内混合模型考虑了粒子内多次

散射和几何特征的影响，显著地增强了混合粒子的

吸收系数，但是内混合模型对于气溶胶的成分有一

定要求且形成机制复杂，因此目前估计内混合在实

际混合中出现的概率主要靠观测实现。Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ

０８２９００１１０



周　晨等：　黑碳与非吸收性气溶胶的不同混合方式对其光学性质的影响

图８ 气溶胶粒子群光学性质随相对湿度的变化 （ω和犵）

Ｆｉｇ．８ Ｃｈａｎｇｅｏｆｏｐｔｉｃａｌｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓｏｆａｅｒｏｓｏｌｐａｒｔｉｃｌｅｇｒｏｕｐｓｗｉｔｈｒｅｌａｔｉｖｅｈｕｍｉｄｉｔｙ（ωａｎｄ犵）

模型的优势在于模拟了外壳的透镜效应，因此显著

增强了核心物质对粒子光学性质的影响，但是这种

模型的几何结构过于理想化，对粒子光学性质的计

算结 果 缺 乏 普 遍 性。ＭａｘｗｅｌｌＧａｒｎｅｔｔ 模 型 和

Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ模型考虑了各部分物质在混合粒子中

位置的随机分布，对于Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ模型中粒子几何

结构过于理想化的问题有一定改善，但是这两种混

合模型在计算过程中将混合粒子转化为等效均质球

体，因此与实际情况还有一定差距。通过内混合模

型的比较发现 ＭａｘｗｅｌｌＧａｒｎｅｔｔ模型和Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ

模型得到的等效复折射指数差异往往非常小，粒子

群的光学性质也基本一致，因此在气溶胶光学性质

的计算中只需要假设两者中的一种。

讨论中涉及的内混合模型可以处理的物质种类

较少，而且仅限于球形粒子，是比较基础且通用的模

型，虽然不能完全真实客观地演算内混合气溶胶的

光学性质，但是在现有的观测和理论设计能力下，也

不失为计算混合粒子气溶胶光学性质的实用方法，

比单纯假定的外混合方式更接近实际情况。希望在

将来能借助更多的观测结果，在以下方面完善内混

合气溶胶性质的研究：引入诸如多物质构成、多分层

结构的复杂模型；使用多种等效介质原理，并引入

ＤＤＡ算法以求解混合气溶胶粒子簇的光学性质；利

用犜矩阵方法尝试将粒子外形的不对称性引入内

混合气溶胶光学性质的演算中。

４　结　　论

引入相对湿度和体积混合比两种影响因子，讨

论了四种混合模型对黑碳 硫酸盐及黑碳 有机碳混

合气溶胶光学性质的影响，得到以下结论。

对于同一种混合模型，气溶胶粒子群的质量吸

收、散射和消光系数与非吸收性成分的体积比呈负

相关性，单次散射反照率与其呈正相关性；相对湿度

的增长对于粒子的质量吸收系数降低明显，并会大

幅提高粒子的单次散射反照率。不同混合方式能显

著影响气溶胶粒子群的光学性质：相对于外混合，内

混合模型使粒子群的质量吸收系数增强了２０％以

上，同时使质量散射系数降低了１０％～１５％，并显

著增强粒子群的质量消光系数；内混合模型对于单

次散射反照率的减弱效果最为明显，尤其在黑碳体

积小于３０％和相对湿度高于７０％的情况下，内混合

模型使粒子群的单次散射反照率降低了２０％以上；

三种 内 混 合 模 型 中，ＭａｘｗｅｌｌＧａｒｎｅｔｔ 模 型 与

Ｂｒｕｇｇｅｍａｎ模型之间的差异很小，但是这两者与

Ｃｏｒｅｓｈｅｌｌ模型在质量散射系数上存在较大的差

异，当混合粒子各部分的体积分数相近时这一差异

最明显。体积混合比和相对湿度的变化会对不同模

型粒子群间质量散射系数的相对差异造成显著的影
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响，此外相对湿度大于９０％是一个特殊的区间，在

这个区间内粒子群的质量散射系数和质量消光系数

会出现指数形式的降低。
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