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黑碳团簇及具有包覆水层混合态粒子的光学特性
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摘要　基于扩散限制凝聚模型仿真生成了黑碳团簇粒子和具备核Ｇ壳结构(核为黑碳团簇,壳为包覆水层)的混合

态粒子,并模拟了黑碳团簇粒子的老化过程,利用团簇T 矩阵方法计算并研究了粒子形态结构和包覆水层对两种

粒子在５５０nm波长处的光学特性.分析表明,新生黑碳团簇粒子的光学特性参数与等体积球形黑碳粒子之间的

差异最大,当分形维数Df为１．８时,散射截面和单次散射反照率的相对偏差分别达到６１．５８％和４９．４４％,随着黑碳

团簇粒子的老化,差异逐渐减小.对于混合态粒子,忽略黑碳核的团簇结构会导致前向散射强度、散射截面、消光

截面、单次散射反照率、不对称因子和F３４/F１１被低估,导致后向散射强度、吸收截面、ＧF１２/F１１、F３３/F１１、F４４/F１１

被高估;包覆水层厚度的增加会加剧混合态粒子散射矩阵中元素随散射角的振荡程度,且忽略黑碳核或球形黑碳

核假设所引起的光学特性参数相对偏差呈逐渐减小的趋势.该工作有助于进一步减小黑碳气溶胶辐射强迫估算

误差.
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Abstract　BasedonthediffusionＧlimitedaggregationmodel theaggregatedsootanditsmixtureparticleswithwater
coatingaregenerated敭Theagingprocessofsootaggregatesissimulated敭Theeffectsofparticlemorphologyand
watercoatingontheopticalpropertiesofthetwokindsofparticlesatthewavelengthof５５０nmarestudiedbythe
clusterTＧmatrixmethod敭Theresultsshowthatthedifferenceofopticalpropertyparametersbetweenthefreshly
generatedsootaggregateandthesphericalsootwiththesamevolumeislargerthanthedifferencebetweentheaged
sootaggregateandthesphericalsoot敭WhenthefractaldimensionDfis１敭８ therelativedifferencesofscattering
crosssectionandsinglescatteringalbedoreach６１敭５８％and４９敭４４％ respectively敭Astheagingprocessproceeds 
thedifferencesdecrease敭Forthemixtureparticles ignoringtheclusterstructureofthesootcorecanleadto
underestimationoftheforwardscatteringintensity scatteringcrosssection extinctioncrosssection single
scatteringalbedo asymmetryfactor andF３４ F１１ andoverestimationofthebackwardscatteringintensity 
absorptioncrosssection ＧF１２ F１１ F３３ F１１ andF４４ F１１敭Withtheincreaseofthewatercoatingthickness the
scatteringmatrixelementsofmixturesaremoreturbulentwithscatteringangle andtherelativedifferencesof
opticalpropertyparameterscausedbyignoringthesootcoreandtheaggregatedmorphologyofsootcoreareboth
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reduced敭Thisstudyhassignificancefordecreasingtheestimationerrorofradiativeforcingestimationduetosoot
aerosol敭
Keywords　atmosphericoptics forceestimation sootaggregate clusterTＧmatrix mixture
OCIScodes　０１０敭１２９０ ０１０敭１１１０ ２９０敭５８５０

１　引　　言
由于化石和生物质燃料的不完全燃烧而产生的黑碳气溶胶,在大气、土壤、冰雪、海洋和湖泊沉积物中普

遍存在.黑碳气溶胶较强的吸收性对全球气候变化产生了重要影响,同时也可作为云的凝结核来改变云的

寿命、微物理和辐射性质,从而间接影响气候系统[１].此外,处于云层中的黑碳气溶胶吸收太阳辐射后可对

云层大气进行加热,直接引起云的蒸发和减少,即黑碳的半直接辐射效应.联合国政府间气候变化专门委员

会(IPCC)第５次报告指出:气溶胶和云的辐射强迫估算仍然存在很大的不确定性,准确量化气候模型中的

气溶胶和云参数仍然面临很大的挑战[２].因此,黑碳气溶胶一直是近些年来的研究热点之一,准确计算大气

中真实存在的黑碳气溶胶粒子的光学特性将有助于进一步减小全球气候变化的估算误差.
在绝大多数气候变化和遥感应用研究中都需要进行准确的大气辐射传输计算,其中,大气气溶胶的平均

光学特性参数(如体散射相函数、散射系数和消光系数等)作为辐射传输模型中最重要也是最基本的输入参

数,需要在气溶胶单粒子的光学特性参数(如散射相函数、散射截面和消光截面等)的基础上进一步计算得

到,同时也直接决定大气辐射传输计算结果的精度.粒子的形态结构、化学组分和尺度大小是决定其光学特

性参数的三个重要因子.目前,黑碳气溶胶粒子被假设为疏水的均质球形粒子,其光学特性参数可由传统的

Mie散射模型计算得到[３Ｇ４].然而,透射电子显微镜(TEM)的研究结果表明:大气中的黑碳气溶胶粒子,尤
其是新生成的黑碳粒子,通常为具有复杂结构的链状团簇粒子[５Ｇ６].同时有研究表明,在环境大气中,黑碳团

簇粒子形态结构的这种不规则性和复杂性使其表面更有利于水汽的附着,在水的张力作用下,新生成的链状

黑碳团簇粒子会发生老化而收缩重构为结构更为紧实的团簇粒子,并最终形成包裹粒子的包覆水层[７].

Peng等[８]利用一种新型大气烟雾箱首次测定了在中国重污染大气背景下黑碳粒子老化过程对光学性质变

化的影响,该研究对于揭示中国灰霾等重污染现象的形成机制有着重要作用.
随着气溶胶粒子测量技术、识别技术和计算机技术的不断发展,目前已开发了多种用于计算复杂团簇粒

子光学特性参数的数值求解方法和近似计算方法.其中,RGD(RayleighＧGansＧDebye)方法计算模型简单且

高效,该方法的缺点是忽略了构成团簇粒子的单体间的散射场叠加效应[９].离散偶极子近似(DDA)方法可

以灵活地计算任意形状和组分的粒子散射,但主要适用于尺度参数和波长相差不大的粒子[１０].Mishra
等[１１]利用DDA方法研究了矿物质沙尘粒子与有机碳(OC)、棕色碳(BrC)和黑碳(BC)半外混合形成的多

球/椭球粒子系统在５５０nm波长处的单次散射反照率和消光效率因子等散射特性参数,并进一步研究了矿

物质沙尘中的铁含量对散射特性参数的影响.基于Burning等[１２]的研究,Mackowski等[１３Ｇ１４]发展出了叠加

T 矩阵方法,Xu等[１５]发展了广义多粒子米氏(GMM)方法.这两种方法最大的不同之处在于,GMM 方法

直接按照散射波和入射波之间严格的相位关系进行处理,而团簇T 矩阵方法则采用将散射波和入射波进行

无穷级数展开式的方式进行处理.Cheng等[１６Ｇ１７]利用团簇T 矩阵方法研究发现球形粒子可造成对大气顶

层表观反射率和偏振反射率的高估.Liu等[１８]使用GMM 方法与RDG方法计算黑碳团簇粒子在５３２nm
处的散射特性,认为与GMM方法相较而言,RDG方法虽然可以较合理地计算散射截面,但对于计算吸收截

面等参数仍有较大的误差.
本文通过扩散限制凝聚模型(DLA)分别仿真模拟生成了黑碳团簇粒子和含包覆水层的混合态黑碳粒

子,利用团簇T 矩阵方法计算并分析了在５５０nm波长处的散射相函数、消光截面、散射截面和单次散射反

照率等光学特性参数,并着重讨论了粒子形态结构及包覆水层对其光学特性参数的影响.

２　方法与模型
２．１　团簇粒子凝聚模型

以分形理论为基础的扩散限制凝聚模型广泛应用于团簇粒子凝聚生成过程的模拟.研究表明,黑碳团
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簇粒子通常具有一定的分形结构,其动力学生长遵循以下概率统计模型[１９],即
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式中N 为团簇粒子所包含的球形单粒子个数,kf为前向因子,Df为分形维数,a 为球形单粒子的半径,R 为

团簇粒子的平均回转半径,
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式中ri 为第i个球形单粒子的质量中心,r０ 为团簇粒子的质量中心.
模拟团簇粒子时采用Filippov提出的顺序算法[２０],即每增加一个粒子,生成的团簇粒子均满足确定的

分形维数和前向因子.从第NＧ１步到第N 步,第N 个球形单粒子的质量中心必须满足
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式中r０N－１为前NＧ１个粒子的质量中心.一旦新的球形单粒子附着于团簇粒子上,并保证单粒子与团簇粒子

无重叠且至少有一点相切,则粒子游走过程结束.按上述过程重复,在原有团簇粒子的基础上附着新的单体

粒子.

２．２　团簇T 矩阵方法

团簇T 矩阵方法假定团簇粒子内每个单体粒子在其局域坐标系内的T 矩阵已知,所有局域坐标系和在

原点O 的基准坐标系拥有相同的空间方位[１４].N 个单体粒子的总散射场Esca(r)可以表示为每个单体散射

场贡献Esca
j (r)的叠加形式,即

Esca(r)＝∑
N

j＝１
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j (r), (４)

式中r连接基准参考系和观察点.由于单体粒子之间的相互作用,单体粒子的入射场Einc
j (r)可以描述为外

部入射场Einc
０ (r)和被其他单体粒子散射的相关场之和,
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j (r)＝Einc
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　　为了获取第j个单体粒子的T 矩阵,需在每个局域坐标系的原点以矢量球面波函数展开入射场和散射

场.同时,将外部入射场和第l个单体对第j个单体贡献的散射场也展开为矢量球面波函数.可以得到由

第l个局域坐标系的入射场展开系数(alo和blo)转换到第j个局域坐标系下散射场展开系数(pj和qj)的转

换矩阵Tjl为
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　　进一步地,在远场区将散射场展开系数转换至基准坐标系中,将入射场和散射场按照基准坐标系的矢量

球面波函数展开,基于加法定理,可得到团簇粒子的T 矩阵为
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继而可以计算固定方位积聚态粒子的散射矩阵及光散射参数消光截面Cext、散射截面Csca、吸收截面Cabs和

单次散射反照率fSSA,

Cext＝－
２π
k２
Re∑

nmax

n＝１
∑
n

m＝ －n

[T１１
mnmn ＋T１２

mnmn], (８)

Csca＝
２π
k２∑

nmax

n＝１
∑
nmax

n′＝１
∑
n

m＝ －n
∑
n′

m′＝ －n′
∑
２

i＝１
∑
２

j＝１
Tij

mnm′n′
２, (９)

Cabs＝Cext－Csca, (１０)

fSSA＝Csca/Cext, (１１)
式中k为波数.
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　　目前,Mackowski[２１]已将团簇T 矩阵方法发展为可以计算任意互相嵌套的多粒子系统光散射特性的散

射模型,其中,多粒子系统中任意两个单体粒子可为包含、相切或相离关系.

３　结果与分析
３．１　黑碳团簇粒子

在环境大气中,新生成的链状黑碳团簇粒子会发生老化而收缩重构为结构更为紧实的团簇粒子.为了

研究黑碳团簇粒子老化过程对粒子光学特性参数变化的影响,利用DLA模型通过改变分形维数Df,模拟了

由１００个球形单体构成的黑碳团簇粒子的收缩老化的过程,如图１所示,并利用团簇T 矩阵方法计算了黑

碳团簇粒子的光学特性参数.基于已有的研究结果[２２Ｇ２３],新生黑碳团簇粒子的kf 和Df 取值分别为１．１９和

１．８０,球形黑碳单体的半径设为１５nm,黑碳在５５０nm波长处的复折射指数为１．７５＋０．４４i.老化模拟过程

中,Df取值由１．８增加至２．８.为了分析形态结构对黑碳粒子光学特性的影响,同时计算等体积的球形黑碳

粒子,将图１(e)的光学特性参数作为参照.

图１ 黑碳气溶胶粒子的仿真结果.(a)~(d)不同分形结构的黑碳团簇粒子

(a＝１５nm,N＝１００,kf＝１．１９);(e)与图１(a)Ｇ(d)中黑碳团簇粒子体积相等的球形黑碳粒子

Fig．１ Simulatedresultsofsootaerosolparticles敭 a Ｇ d Differentfractalsootparticles a＝１５nm N＝１００ kf＝１敭１９ 

 e sphericalsootparticlewiththesamevolumeasthoseinFig敭１ a Ｇ d 

　　黑碳气溶胶粒子的散射矩阵中６个独立元素F１１、F１２、F２２、F３３、F４４和F３４随散射角分布的情况如图２
所示.其中,散射矩阵的第一个元素F１１为散射相函数,表征入射光波被散射后在各个方向上的强度分布比

例,满足归一化条件 １
２∫

π

０
F１１(Θ)dΘ＝１(Θ 为散射角).F１２为偏振相函数,表征偏振光被散射后在各个方向

上的强度分布,ＧF１２/F１１表示入射光为非偏振光时散射光的线偏振度.F３３/F１１、F４４/F１１和F３４/F１１分别表

示入射光为右旋、左旋和方位为－４５°的偏振光时,经粒子散射后散射光的圆偏振度.从图２可以看出,新生

黑碳团簇粒子与等体积球形黑碳粒子的散射矩阵元素值差异性最大,随着粒子的不断老化(即Df的不断增

大),二者之间的差异逐渐减小.对于归一化散射相函数F１１,前向散射强度随Df的增加而减弱,后相散射强

度则基本呈逐渐增强的趋势.当Df＝１．８时,Θ＝０°处黑碳团簇粒子的散射强度为Df＝２．８时的１．９８倍,为
等体积球形黑碳粒子的２．２９倍;Θ＝１８０°处粒子的散射强度为Df＝２．８时的７６．６％,为等体积球形黑碳粒子

的６５．５％.对于ＧF１２/F１１、F３３/F１１、F４４/F１１和F３４/F１１４个参数,新生黑碳团簇粒子在Θ＝９０°附近处与等体

积球形粒子的差异最大.但对于F２２/F１１,二者差异随散射角的增大而增加,并在Θ＝１８０°处达到最大.

　　除了粒子的散射矩阵外,消光截面(Cext)、吸收截面(Cabs)、散射截面(Csca)、单次散射反照率(fSSA)和不

对称因子(g)也是影响辐射计算的重要光学参数.表１中列出了不同形态结构的黑碳团簇粒子的光学参数

及其与等体积球形黑碳粒子之间的相对偏差ΔX(Df)＝{[X(sphere)ＧX(Df)]/X(sphere)}×１００％,其中,

X(Df)为分形维数为Df的黑碳团簇粒子的上述５个光学参数之一,X(sphere)为等体积球形黑碳粒子所对

应的光学参数.表１所列结果表明,Cext、Cabs、Csca和fSSA均随Df的增加而逐渐增加,其主要原因是老化的

黑碳团簇粒子的形态结构比新生黑碳团簇粒子的形态结构更为紧凑,使得团簇粒子单体之间散射场的相互

叠加效应增强,且光子被团簇粒子吸收的概率变大.黑碳粒子的球形假设会造成对Cext、Cabs、Csca和fSSA的

低估和对g 的高估.尤其是当１００个黑碳单体构成的团簇粒子分形维数Df＝１．８时,计算得到的Cext、Cabs、

Csca、fSSA和g 依次为０．０１１６μm２、０．０１０２μm２、０．００１４μm２、０．１１７１和０．３５２３,而由球形黑碳粒子计算得到的

结果则依次为０．０１５２μm２、０．０１１７μm２、０．００３５μm２、０．２３１６和０．１４２８.除不同形态结构导致g 具有较大差
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图２ 黑碳气溶胶粒子的散射矩阵元素随散射角的变化

Fig．２ Scatteringmatrixelementsofsootaerosolparticlesasafunctionofscatteringangle

异外,新生黑碳团簇粒子的Csca、fSSA和等体积球形黑碳粒子之间的相对偏差分别达到６１．５８％和４９．４４％.
虽然随着团簇粒子的老化,团簇粒子与球形粒子间的光学参数差异逐渐减小,但当Df＝２．８时,Csca的相对偏

差仍达到１９．７５％,Cext和fSSA的相对偏差也在１０％左右.这意味着球形假设会在很大程度上影响黑碳粒子

光学参数的模拟精度,而在链状结构的假设条件下,忽略粒子老化过程对其光学特性的影响同样会造成较大

的模拟误差.
表１ 具有不同分形维数的黑碳团簇粒子及其等体积球形粒子的光学参数

Table１ OpticalparametersofsootaggregateswithdifferentDfandsphericalsootparticlewithsamevolume

Cext/μm２ Cabs/μm２ Csca/μm２ fSSA g

Sphericalsootparticle ０．０１５２ ０．０１１７ ０．００３５ ０．２３１６ ０．１４２８
Df＝１．８ ０．０１１６ ０．０１０２ ０．００１４ ０．１１７１ ０．３５２３

ΔX(Df＝１．８)/％ ２４．０１００ １２．６８００ ６１．５８００ ４９．４４００ －１４６．６７００
Df＝２．０ ０．０１１６ ０．０１０２ ０．００１４ ０．１１７５ ０．４７５３

ΔX(Df＝２．０)/％ ２４．０２００ １２．７３００ ６１．４６００ ４９．２７００ －２３２．７８００
Df＝２．２ ０．０１１７ ０．０１０１ ０．００１６ ０．１３８８ ０．４３７１

ΔX(Df＝２．２)/％ ２２．９７００ １３．６６００ ５３．８４００ ４０．０７００ －２０６．０１００
Df＝２．４ ０．０１２３ ０．０１０２ ０．００２０ ０．１６６２ ０．３３３０

ΔX(Df＝２．４)/％ １９．４９００ １２．６２００ ４２．２４００ ２８．２６００ －１３３．１４００
Df＝２．６ ０．０１２８ ０．０１０４ ０．００２４ ０．１８７７ ０．２６１１

ΔX(Df＝２．６)/％ １５．９３００ １１．１２００ ３１．８８００ １８．９７００ －８２．８２００
Df＝２．８ ０．０１３６ ０．０１０７ ０．００２８ ０．２０８６ ０．１９９１

ΔX(Df＝２．８)/％ １０．８９００ ８．２１００ １９．７５００ ９．９５００ －３９．４０００

３．２　含包覆水层的混合态黑碳粒子

在粒子老化作用和粒子表面附着水的张力作用下,潮湿空气中的黑碳团簇粒子外部通常会形成一层包

覆水层,如图３(a)、(b)所示.虽然前人关于黑碳核影响水滴或水云粒子吸收性方面的研究已有很多,但几

乎都作了黑碳核为球形的假设.本文利用DLA模型模拟了具备核Ｇ壳结构的混合态黑碳粒子,其中,核为不

同形态的黑碳团簇,壳为包覆水层[图３(a)、(b)],并利用团簇T 矩阵方法计算并分析了黑碳团簇核的形态
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结构和包覆水层厚度对整个混合态粒子散射矩阵６元素、Cext、Cabs、Csca、fSSA和g 等光学参数的影响.其

中,黑碳团簇和包覆水滴粒子作为一个完整的多粒子系统参与整个叠加T 矩阵计算,水在５５０nm波长处的

复折射指数为１．３３＋０．００i.

图３ 含包覆水层的混合态黑碳粒子的仿真模拟结果[图３(a)~(c)中的黑碳核参数设置分别与图１(b)、(d)、(e)一致].
(a)Df＝２．２的黑碳团簇粒子;(b)Df＝２．８的黑碳团簇粒子;(c)核为球形的黑碳团簇粒子;(d)无核的水粒子

Fig．３ Simulatedresultsofsootaggregateswithwatercoatings parametersettingsofsootcoreofFig敭３ a Ｇ c are
samewiththatofFig敭１ b   d   e  敭 a AggregatedsootparticleswithcoreDfof２敭２ 

 b aggregatedsootparticleswithcoreDfof２敭８  c aggregatedsootparticleswithsphericalcore  d purewaterdroplet

　　图４为包覆水层半径Rcoating[图３(a)]设定为０．２μm时,黑碳核为 N＝１００、a＝１５nm、kf＝１．１９、Df＝
２．２,２．４,２．６,２．８的团簇粒子所构成的混合态粒子的６个散射矩阵元素,以及在相同包覆水层半径条件下含

等体积球形黑碳核的混合态粒子[图３(c)]和无核球形水粒子[图３(d)]的散射矩阵元素.除F２２/F１１外,含
球形黑碳核的混合态粒子和球形水粒子的F１１、ＧF１２/F１１等其他５个散射矩阵元素之间的差异性最大.完全

忽略黑碳核会造成对前向散射强度和F３４/F１１的高估,和对后向散射强度、ＧF１２/F１１、F３３/F１１和F４４/F１１的低

估.若忽略黑碳核的链状团簇结构,仅采用球形黑碳核假设,则会造成前向散射强度和F３４/F１１被低估,后
向散射强度、ＧF１２/F１１、F２２/F１１、F３３/F１１和F４４/F１１被高估,且其被低估或高估的程度与Df成反比.

图４ 黑碳核的形态结构对含包覆水层的混合态黑碳粒子的散射矩阵元素的影响

Fig．４ Effectofsootcoremorphologyonscatteringmatrixelementsofsootaggregateswithwatercoatings

　　包覆水层厚度对混合态粒子散射矩阵元素的影响如图５所示,其中,黑碳核为N＝１００、a＝１５nm、kf＝
１．１９、Df＝２．８的团簇粒子,包覆水层厚度Rcoating以０．０４μm为步长由０．１２μm增至０．２８μm.Rcoating对F１１影
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响较大处主要位于前向散射部分(Θ 为０°~３０°),对ＧF１２/F１１、F３３/F１１和F４４/F１１影响较大处则主要位于散射

角中部(Θ 为６０°~１２０°),对F２２/F１１基本没有影响.在前向散射部分,F１１、F３３/F１１、F４４/F１１和F３４/F１１与Rcoating

呈正相关关系,而与ＧF１２/F１１呈负相关关系.在中部和后向散射部分,散射矩阵各元素变化虽与Rcoating无明显

规律,但随着Rcoating的增大,受粒子尺度增大的影响,各元素随散射角的振荡变化程度会变得更加剧烈.

图５ 包覆水层厚度对含包覆水层的混合态黑碳粒子的散射矩阵元素的影响(团簇黑碳核的分形维数Df＝２．８)

Fig．５ Effectofwatercoatingthicknessonscatteringmatrixelementsofsootaggregateswithwatercoatings

 Dfofaggregatedsootcoreis２敭８ 

　　黑碳团簇核的形态结构和包覆水层厚度对混合态粒子Cext、Cabs、Csca、fSSA和g 的模拟结果的影响分别

如表２和图６所示.当Rcoating＝０．２０μm 时,随着黑碳团簇核 Df由２．２增至２．８,Csca、fSSA和g 分别由

０．１５４５μm２、０．８８７７和０．６８８３降至０．１５３９μm２、０．８８３８和０．６８６７,Cabs则由０．０１９５μm２升至０．０２０２μm２.对

于含球形黑碳核的混合态粒子,除Cabs外,Cext、Csca、fSSA和g 均低于相应的含黑碳团簇核的混合态粒子,

fSSA的差异最大.对于等体积的球形水粒子,其Cext和fSSA与含黑碳团簇核(Df＝２．８)的混合态粒子的差异

最为显著,其中,Cext的差异为－０．０２４６μm２(约－１４．１％),fSSA的差异则达到０．１２２３(约１３．９％).如图６所

示,包覆水层厚度对含黑碳团簇核混合态粒子和含球形黑碳核混合态粒子的Cabs等５个光学参数的影响都

呈单调递增趋势.当Rcoating＝０．１２μm时,忽略黑碳核的链状团簇结构(Df＝２．８)所引起的Cext、Cabs、Csca、

fSSA和g 的相对偏差分别为６．０％、８．７％、３．８％、－２．０％和－１０．７％;忽略黑碳核所引起的相对偏差则分别

达到－６２．１％、－１００％、－３２．８％、７７．７％和５．４％.随着Rcoating的增加,当Rcoating＝０．２８μm时,忽略黑碳核

表２ 含包覆水层的混合态黑碳粒子(N＝１００,a＝１５nm,kf＝１．１９,Rcoating＝０．２０μm)及
球形等效粒子、球形水粒子的光学参数

Table２ Opticalparametersofsootaggregatewithwatercoating N＝１００ a＝１５nm kf＝１敭１９ Rcoating＝０敭２０μm  
sphericalequivalentparticleandsphericalwaterdroplet

Cext/μm２ Cabs/μm２ Csca/μm２ fSSA g
Sootaggregate(Df＝２．２)withwatercoating ０．１７４０ ０．０１９５ ０．１５４５ ０．８８７７ ０．６８８３
Sootaggregate(Df＝２．４)withwatercoating ０．１７４３ ０．０１９８ ０．１５４５ ０．８８６２ ０．６８８０
Sootaggregate(Df＝２．６)withwatercoating ０．１７４３ ０．０２００ ０．１５４３ ０．８８５３ ０．６８７６
Sootaggregate(Df＝２．８)withwatercoating ０．１７４２ ０．０２０２ ０．１５３９ ０．８８３８ ０．６８６７

Sphericalequivalentparticle ０．１７３４ ０．０２１２ ０．１５２２ ０．８７７７ ０．６８４２
Sphericalwaterdroplet ０．１４９６ ０．００００ ０．１４９６ １．００００ ０．６８８０
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图６ 包覆水层厚度对含包覆水层的混合态黑碳粒子的光学参数影响(链状黑碳核的分形维数Df＝２．８)

Fig．６ Effectofwatercoatingthicknessonopticalparametersofsootaggregateswithwatercoatings

 Dfofchainsootcoreis２敭８ 

的链状团簇结构(Df＝２．８)所引起的Cext、Cabs、Csca、fSSA和g 的相对偏差依次为－０．５％、４．８％、－０．８％、

－０．２％和－０．６％;忽略黑碳核所引起的相对偏差依次为－１．６％、－１００％、２．５％、４．２％和２．０％.由此可

见,随着Rcoating的增加,忽略黑碳核或球形黑碳核假设所引起的光学参数相对偏差均会有所减小;忽略黑碳

核比忽略黑碳核的链状团簇结构所引起的相对偏差更大.当Rcoating＝０．１２μm时,前者是后者的１０~２０倍,
当Rcoating＝０．２８μm时,前者是后者的５~１０倍.

４　结　　论
对黑碳气溶胶粒子光学特性的准确模拟,是降低黑碳气溶胶辐射强迫评估不确定性的必要条件.黑碳

气溶胶粒子与水溶性盐、沙尘等气溶胶粒子在形态结构上的不同之处在于,黑碳粒子一般为由几十至几百个

单体构成的链状团簇粒子,且在老化过程中粒子结构可以发生收缩重构.模拟了黑碳团簇粒子和具备核Ｇ壳
结构的混合态黑碳粒子(核为黑碳团簇粒子,壳为包覆水层)两种复杂黑碳粒子的光学特性参数,并重点讨论

分析了粒子形态结构和包覆水层对散射矩阵６元素、Cext、Cabs、Csca、fSSA和g 等光学特性参数计算结果的影

响.新生黑碳团簇粒子(Df＝１．８)与等体积球形黑碳粒子的光学特性参数差异程度最大,其中,Csca、fSSA的

相对偏差分别达到６１．５８％和４９．４４％.虽然随着粒子的不断老化,Df不断增大,二者之间光学特性参数的

差异逐渐减小,但当Df＝２．８时,Csca、fSSA的相对偏差仍分别达到２０％和１０％左右.对于核Ｇ壳结构的混合

态黑碳粒子,在包覆水层厚度一定的条件下,球形黑碳核假设可导致前向散射强度、F３４/F１１、Cext、Csca、fSSA

和g 被低估,而后向散射强度、ＧF１２/F１１、F３３/F１１、F４４/F１１和Cabs被高估,且其被低估或高估的程度与混合

态粒子中黑碳团簇核的Df几乎成反比.此外,当混合态粒子黑碳团簇核Df＝２．８时,完全忽略黑碳核可导

致Cext和fSSA被低估程度均高于１０％.包覆水层厚度Rcoating的增大可加剧核Ｇ壳结构混合态黑碳粒子散射

矩阵各元素随散射角的振荡程度.忽略黑碳核比忽略黑碳核的链状团簇结构所引起的相对偏差更大,随着

Rcoating的增大,因忽略黑碳核或球形黑碳核假设所引起的光学特性参数相对偏差呈逐渐减小的趋势.

参 考 文 献

 １ 　ChungSH SeinfeldJH敭Climateresponseofdirectradiativeforcingofanthropogenicblackcarbon J 敭Journalof
GeophysicalResearch ２００５ １１０ D１１敭

 ２ 　StockerTF QinD PlattnerGK etal敭ClimateChange２０１３ Thephysicalsciencebasis C 敭WorkingGroupI 

０２０１００２Ｇ８



光　　　学　　　学　　　报

ContributiontotheFifthAssessmentReportoftheIntergovernmentalPanelonClimateChange ２０１３敭
 ３ 　BuseckPR敭AtmosphericＧparticleresearch Past present andfuture J 敭Elements敭２０１０ ６ ４  ２０８Ｇ２０９敭
 ４ 　KaufmanYJ TanréD RemerLA etal敭OperationalremotesensingoftroposphericaerosoloverlandfromEOS

moderateresolutionimagingspectroradiometer J 敭JournalofGeophysicalResearch Atmospheres １９９７ １０２ D１４  
１７０５１Ｇ１７０６７敭

 ５ 　LiWJ ShaoLY BuseckPR etal敭HazetypesinBeijingandtheinfluenceofagriculturalbiomassburning J 敭
AtmosphericChemistryandPhysics ２０１０ １０ １７  ８１１９Ｇ８１３０敭

 ６ 　WentzelM GorzawskiH Naumann K H etal敭Transmissionelectron microscopicalandaerosoldynamical
characterizationofsootaerosols J 敭JournalofAerosolScience ２００３ ３４ １０  １３４７Ｇ１３７０敭

 ７ 　ZhangR KhalizovAF PagelsJ etal敭Variabilityinmorphology hygroscopicity andopticalpropertiesofsoot
aerosolsduringatmosphericprocessing J 敭ProceedingoftheNationalAcademyofSciencesofUSA ２００８ １０５ ３０  
１０２９１Ｇ１０２９６敭

 ８ 　PengJ HuM GuoS etal敭Markedlyenhancedabsorptionanddirectradiativeforcingofblackcarbonunderpolluted
urbanenvironments J 敭ProceedingsofNationalAcademyofSciencesofUSA ２０１６ １１３ １６  ４２６６Ｇ４２７１敭

 ９ 　NelsonJ敭Testofameanfieldtheoryfortheopticsoffractalclusters J 敭JournalofModernOptics １９８９ ３６ ８  
１０３１Ｇ１０５７敭

 １０ 　DraineBT FlatauPJ敭DiscreteＧdipoleapproximationforscatteringcalculations J 敭JournaloftheOpticalSocietyof
AmericaA １９９４ １１ ４  １４９１Ｇ１４９９敭

 １１ 　MishraSK TripathiSN AggarwalSG etal敭Opticalpropertiesofaccumulationmode pollutedmineraldust Effectsof
particleshape hematitecontentandsemiＧexternalmixingwithcarbonaceousspecies J 敭TellusB ２０１２ ６４ １８５３６敭

 １２ 　BruningJ LoY敭MultiplescatteringofEMwavesbyspherespartIＧMultipoleexpansionandrayＧopticalsolutions J 敭
IEEETransactionsonAntennasandPropagation １９７１ １９ ３  ３７８Ｇ３９０敭

 １３ 　MackowskiDW MishchenkoMI敭CalculationoftheTmatrixandthescatteringmatrixforensemblesofspheres J 敭
JournaloftheOpticalSocietyofAmericaA １９９６ １３ １１  ２２６６Ｇ２２７８敭

 １４ 　MackowskiDW MishchenkoMI敭AmultiplesphereTＧmatrixFortrancodeforuseonparallelcomputerclusters J 敭
JournalofQuantitativeSpectroscopyandRadiativeTransfer ２０１１ １１２ １３  ２１８２Ｇ２１９２敭

 １５ 　XuYL KhlebtsovN G敭OrientationＧaveragedradiativepropertiesofanarbitraryconfigurationofscatterers J 敭
JournalofQuantitativeSpectroscopyandRadiativeTransfer ２００３ ７９ １１２１Ｇ１１３７敭

 １６ 　ChengT GuX WuY etal敭Effectsofatmosphericwaterontheopticalpropertiesofsootaerosolswithdifferent
mixingstates J 敭JournalofQuantitativeSpectroscopyandRadiativeTransfer ２０１４ １４７ １９６Ｇ２０６敭

 １７ 　ChengT WuY GuX etal敭EffectsofmixingstatesonthemultipleＧscatteringpropertiesofsootaerosols J 敭Optics
Express ２０１５ ２３ ８  １０８０８Ｇ１０８２１敭

 １８ 　LiuC PanettaRL YangP敭Theinfluenceofwatercoatingontheopticalscatteringpropertiesoffractalsoot
aggregates J 敭AerosolScienceandTechnology ２０１２ ４６ １  ３１Ｇ４３敭

 １９ 　ForrestSR WittenTAJr敭LongＧrangecorrelationsinsmokeＧparticleaggregates J 敭JournalofPhysicsA １９７９ 
１２ ５  L１０９敭

 ２０ 　FilippovAV ZuritaM RosnerDE敭FractalＧlikeaggregates Relationbetweenmorphologyandphysicalproperties
 J 敭JournalofColloidandInterfaceScience ２０００ ２２９ １  ２６１Ｇ２７３敭

 ２１ 　MackowskiD W敭Ageneralsuperpositionsolutionforelectromagneticscatteringbymultiplesphericaldomainsof
opticallyactivemedia J 敭JournalofQuantitativeSpectroscopyandRadiativeTransfer ２０１４ １３３ ２６４Ｇ２７０敭

 ２２ 　HessM KoepkeP SchultI敭Opticalpropertiesofaerosolsandclouds ThesoftwarepackageOPAC J 敭Bulletinof
theAmericanMeteorologicalSociety １９９８ ７９ ５  ８３１Ｇ８４４敭

 ２３ 　SorensenCM RobertsGC敭Theprefactoroffractalaggregates J 敭JournalofColloidandInterfaceScience １９９７ 
１８６ ２  ４４７Ｇ４５２敭

０２０１００２Ｇ９


