
0601004-1

研究论文第  43 卷  第  6 期/2023 年  3 月/光学学报

不同数值模式模拟黑碳气溶胶光学特性的差异
分析
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摘要  大气黑碳气溶胶具有强吸光能力，由于形状和混合结构十分复杂，其光学特性具有较大不确定性。使用三维仿真

建模工具 EMBS 建立不同分形维数（Df为 1. 8 和 2. 6）和混合结构的黑碳单颗粒模型，采用耦合离散偶极近似（DDA）方法

计算光吸收强度（Eabs）、单次散射反照率（SSA）和光吸收截面（Cabs），并与多球 T 矩阵（MSTM）和 Mie 散射方法的计算结

果进行对比。研究发现 MSTM 模型的 Eabs结果对包裹程度 F 比较敏感，而 DDA 模型的 Eabs结果对黑碳包裹层厚度的敏

感性更高。DDA 和 MSTM 模拟结果的差异主要来源于：1）DDA 和 MSTM 方法中黑碳聚集体和包裹层形状的差异造成

Eabs和 Cabs的相对偏差分别为 20% 和 23%；2）黑碳包裹层的相对位置变化导致光学结果具有 2%~4% 的相对偏差。因此

DDA 和 MSTM 方法的模型形状和结构差异导致光学模拟结果可能出现较大差异。
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1　引         言
大气气溶胶是指悬浮在地球大气中的液态或固态

粒子，对气候变化及人类健康具有直接和间接的影

响［1-2］。黑碳（BC）是大气气溶胶中的一种，对太阳辐

射具有强吸收能力，能直接或间接影响区域和全球气

候［3-5］。此外，大气边界层上部的黑碳气溶胶还能通过

加热大气产生穹顶效应，加重城市灰霾污染［6］。研究

黑碳气溶胶的辐射气候效应需要对其光学特性进行定

量分析［7-8］。一些离线和在线的观测仪器能够测量黑

碳气溶胶的散射和吸收特性［9］。例如，单颗粒黑碳光

度计（SP2）能够在线获取黑碳单颗粒的质量、粒径及

混合状态。王利朋等［10］利用 SP2 分析南京北郊灰霾天

和清洁天的气溶胶吸收和散射特性，发现灰霾天气溶

胶吸收和散射系数的平均值分别为清洁天的 3. 85 倍

和 3. 45 倍。Petzold 等［1， 11］利用黑碳仪获得了广州地

区黑碳气溶胶在 370~950 nm 波段的光吸收强度 Eabs，

发现黑碳的 Eabs 不仅受包裹层化学成分的影响，还受

黑碳本身化学成分的影响。徐政等［12］利用积分浊度计

和黑碳仪分析发现济南市灰霾天黑碳气溶胶的散射系

数和吸收系数分别是非灰霾天的 2. 6 倍和 2. 8 倍，单次

散射反照率（SSA）也高于非霾天气；灰霾天大气二次

气溶胶生成及黑碳气溶胶的形态变化是改变吸收系

数、散射系数的重要原因。

尽管仪器监测能够对黑碳气溶胶的光学特性进行

研究，但目前的监测仪器无法直接获取黑碳单颗粒的

混合结构及其对黑碳光学特性的影响，因此很多研究

中使用数值模式模拟具有复杂混合结构的黑碳颗粒的

光学特性。广泛应用的气溶胶光学数值模式主要有瑞

利 -甘散射（RDG）、离散偶极子近似（DDA）法、多球 T
矩阵（MSTM）法和米氏（Mie）法［13］。DDA 能够对任

意形状的黑碳颗粒进行光学模拟，例如：Wang 等［14］利

用 DDA 计算了多种混合结构的黑碳颗粒的 Eabs，发现

黑碳单颗粒的混合结构是决定黑碳粒子群光吸收增强

的重要因素。Liu 等［15］利用 MSTM 模拟发现具有非吸

收性包裹层的黑碳颗粒的光吸收强度约可达到 2。尽

管大量研究用数值模拟的方法分析气溶胶的光学特

性，但是这些研究中利用数值模式模拟建立的模型仍

然与实际大气黑碳单颗粒的混合结构差异较大。另

外，以上研究大多使用单一数值模式进行模拟，缺乏不

同数值模拟方法之间的比较。

本研究使用三维仿真建模工具 EMBS［16］进行三维

光学建模，该方法可以构造任意形状和结构的颗粒物

光学模型并利用 DDA 进行光学计算，因此能够考虑大

气黑碳颗粒的复杂形态和混合结构对光学特性的影

响。同时，利用 DDA 和 MSTM 计算了不同分形维数
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（Df=1. 8 和 Df=2. 6）和混合结构的黑碳单颗粒的光

吸收强度 Eabs、单次散射反照率（SSA）和光吸收截面

Cabs，并使用 Mie 方法计算相应的核 -壳结构黑碳颗粒

的光学特性，对不同方法获得的数值模拟结果进行比

较，分析造成不同数值模式结果差异的原因。

2　实验方法

利用 DDA、MSTM 和 Mie 法计算分形维数 Df=
1. 8 和 Df=2. 6 且具有多种混合结构的黑碳单颗粒的

光学特性，具体实验方法流程如图 1 所示。

DDA［17］是一种用于计算任意形状颗粒的光散射

的方法，对于给定的任意几何形状，DDA 都可以计算

其散射和吸收特性。EMBS 基于透射电子显微镜获得

的黑碳单颗粒图像进行三维混合结构建模，可构建具

有任意形状和混合结构的三维黑碳形状模型，并将三

维模型导入 DDA 进行计算［16］。本研究利用 EMBS 建

模并用 DDA 的运行程序——DDSCAT（7. 0 版本）进

行计算［17-18］。DDA 的计算原理是将整个粒子分成若

干个小的等体积立方体，小立方体被称为偶极子［19］。

偶极子通常比入射波长和粒子长度尺度小得多，为了

更好地表示粒子的几何结构、获得精确度较高的计算

结果，偶极子之间的距离 d 需满足：

|m |kd < 1， （1）
式中：m 为目标几何体的折射率；k=2π/λ，λ 为入射光

的波长。在 DDSCAT 中，aeff 为与目标几何体具有相

同体积的等效球半径，其表达式为

a eff =[ 3V/( 4π ) ]1/3， （2）
式中：V 为目标几何体的体积。d 与 V 的关系为

V = Nd 3， （3）
式中：N 为偶极子数量。假设颗粒物在大气中是随机定

向的，对于每个颗粒物，使用 1000 个入射角进行研究。

DDA、MSTM 和 Mie 光学模拟中的入射光波长 λ 均为

550 nm，黑碳的复折射率为 m = 1. 85 + 0. 71i［20］，黑碳

混合物（包裹层）的复折射率为 m = 1. 53 + 0i[ 21 ]。

MSTM［22］方法可以高效计算无重叠情况下由球

形单体组成的聚合体的光学特性，其原理是在 T 矩阵

的框架下，利用矢量球谐波函数的加法定理来解释系

统之间的相互作用。该方法涉及多重球面边界域麦克

斯韦方程的叠加解，将单颗粒整体作为一个大球，其散

射场被分解为每个小球体的部分散射场，到达第 i 个
球面的场将由入射场加上其他小球的散射场组合而

成，从而由单个球的 T 矩阵获得多球的 T 矩阵，并计算

光吸收、散射和消光效率等信息。MSTM 是较为精确

和快捷的一种算法，唯一的限制是球体之间不能重叠。

本 研 究 所 使 用 的 代 码 是 基 于 并 行 计 算 机 集 群 的

MSTM FORTRN 3. 0［23］版本代码，可以精确计算球

形粒子集合的光散射特性。另外，使用 BHCOAT 程

序［4］计算颗粒物的光吸收、散射和消光效率。在给定

黑碳粒径的情况下，计算黑碳单颗粒的光吸收截面

Cabs、散射截面 Cscat和消光截面 Cext的公式如下：

图 1　实验方法流程图

Fig.  1　Flow chart of experimental methods
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C abs = Q abs πa2
eff

C scat = Q scat πa2
eff

C ext = Q ext πa2
eff

， （4）

式中：Q abs、Q scat、Q ext 分别为光吸收效率、散射效率和消

光效率。而 SSA 在数值上等于散射截面和消光截面

的比值，即

SSA = C scat /C ext。 （5）
Eabs的公式为

E abs = C particle /C bareBC， （6）
式中：C particle 为被包裹的黑碳颗粒的光吸收截面；C bareBC

为裸露外混黑碳的光吸收截面。

3　分析与讨论

3. 1　形貌和混合结构对黑碳光吸收增强的影响

透射电子显微镜图像表明黑碳单颗粒的混合结构

十分多样，且其包裹层的形状较复杂（图 2）。大气中

的新鲜裸露外混［bare-like，图 2（a1）、（b1）］黑碳在传

输过程经历凝结、碰并和非均相反应等老化过程，与其

他气溶胶混合，部分被其他气溶胶包裹［partly coated，
图 2（a2）、（b2）］或全部被其他气溶胶包裹［embedded，
图 2（a3）、（b3）］［24］。

内混黑碳颗粒的光学特性主要受混合结构、形态

和粒径等因素的影响［25］。混合结构主要由包裹层厚度

Dp/Dc（其中 Dp是整个黑碳颗粒的体积当量直径，Dc是

黑碳核的体积当量直径）和黑碳嵌入包裹层程度（即包

裹程度）F 决定，其中 Dp/Dc为整个内混黑碳颗粒与黑

碳核的体积当量直径的比值，Dp/Dc越大则黑碳颗粒的

包裹层厚度越大。 Dp/Dc 一般大于 1，且峰值在 2 以

下［26］。黑碳包裹程度 F 是嵌入在包裹层内黑碳的体积

与整个黑碳颗粒的体积的比值，用来表征黑碳被包裹

部分的比例［27］。部分包裹的黑碳颗粒的 F 通常为 0~
1，而外混和完全被包裹的黑碳颗粒的 F 分别为 0 和

1［14， 28］。分形维数 Df能够反映黑碳的紧实程度［14， 29］，Df

越大则黑碳聚集体的结构越紧实。外场观测和实验室

模 拟 研 究 得 到 的 黑 碳 颗 粒 的 Df 值 一 般 为 1. 6~
2. 8［30-31］，因此本研究选择了 Df为 1. 8 和 2. 6 的黑碳，分

别代表具有较松散和较紧实聚集体的两种黑碳颗粒。

不同于以往较规则的几何形状模型，本研究利用

EMBS 为 DDA 光学计算提供了更加准确的混合结构

和几何形状，其模型如图 3 所示。DDA 和 MSTM 模

型使用的黑碳聚集体的分形前因子 k0=1. 2，分形维数

Df为 1. 8 和 2. 6，单体小球直径为 20 nm，每个黑碳聚集

体由 100 个单体小球构成［32］。对于 Df=1. 8［图 3（a）］
和 Df=2. 6［图 3（b）］的黑碳聚集体，本研究分别建立

了 Dp/Dc为 1. 5~2. 7 和 F 为 0. 10~1. 00 的光学模型。

黑碳单颗粒的光吸收作用能够影响大气辐射平

衡，而不同混合结构则会影响黑碳的光吸收增强［33］。

图 4 展示了 DDA、MSTM 和 Mie 三种算法在 5 种包裹

程度（F 为 0. 10、0. 25、0. 50、0. 75、1. 00）和 4 种包裹层

厚度（Dp/Dc 为 1. 5、1. 9、2. 3、2. 7）以及 2 种分形维数

（Df为 1. 8、2. 6）下的 Eabs。当 Df=1. 8 时，MSTM 方法

无法构造包裹程度较大（F>0. 5）的黑碳模型，因此无

法计算这种模型的光学特性。这是由于黑碳聚集体的

形态较为松散，MSTM 模型无法将大部分黑碳包裹，

这一现象在 Zhang 等［29］的研究中也有所体现。因此，

MSTM 方法在建模方面本身存在不足，这造成黑碳颗

粒模型与真实大气黑碳颗粒存在差异。

如图 4（a）所示，对于 Df=1. 8 的黑碳模型，DDA
的 Eabs始终大于 MSTM。当 F=0. 10 时，随着 Dp/Dc从

1. 5 增 大 到 2. 7，MSTM 模 型 的 Eabs 从 1. 09 增 大 到

1. 29，该结果与 Zhang 等［29］采用的 MSTM 模拟所得到

的结果（0. 95~1. 40）近似，而 DDA 模型的 Eabs 则从

1. 18 增大到 2. 09［图 4（a）］。F=0. 10 时 DDA 模型的

图 2　不同混合结构的松散和紧凑的黑碳单颗粒的透射电镜图像。（a1）~（a3）形态松散的黑碳；（b1）~（b3）形态紧实的黑碳

Fig.  2　Transmission electron microscope images of loose and compact BC single particles with different mixing structures.  
(a1)-(a3) Loose BC particles; (b1)-(b3) compact BC particles
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C abs = Q abs πa2
eff

C scat = Q scat πa2
eff

C ext = Q ext πa2
eff

， （4）

式中：Q abs、Q scat、Q ext 分别为光吸收效率、散射效率和消

光效率。而 SSA 在数值上等于散射截面和消光截面

的比值，即

SSA = C scat /C ext。 （5）
Eabs的公式为

E abs = C particle /C bareBC， （6）
式中：C particle 为被包裹的黑碳颗粒的光吸收截面；C bareBC

为裸露外混黑碳的光吸收截面。

3　分析与讨论

3. 1　形貌和混合结构对黑碳光吸收增强的影响

透射电子显微镜图像表明黑碳单颗粒的混合结构

十分多样，且其包裹层的形状较复杂（图 2）。大气中

的新鲜裸露外混［bare-like，图 2（a1）、（b1）］黑碳在传

输过程经历凝结、碰并和非均相反应等老化过程，与其

他气溶胶混合，部分被其他气溶胶包裹［partly coated，
图 2（a2）、（b2）］或全部被其他气溶胶包裹［embedded，
图 2（a3）、（b3）］［24］。

内混黑碳颗粒的光学特性主要受混合结构、形态

和粒径等因素的影响［25］。混合结构主要由包裹层厚度

Dp/Dc（其中 Dp是整个黑碳颗粒的体积当量直径，Dc是

黑碳核的体积当量直径）和黑碳嵌入包裹层程度（即包

裹程度）F 决定，其中 Dp/Dc为整个内混黑碳颗粒与黑

碳核的体积当量直径的比值，Dp/Dc越大则黑碳颗粒的

包裹层厚度越大。 Dp/Dc 一般大于 1，且峰值在 2 以

下［26］。黑碳包裹程度 F 是嵌入在包裹层内黑碳的体积

与整个黑碳颗粒的体积的比值，用来表征黑碳被包裹

部分的比例［27］。部分包裹的黑碳颗粒的 F 通常为 0~
1，而外混和完全被包裹的黑碳颗粒的 F 分别为 0 和

1［14， 28］。分形维数 Df能够反映黑碳的紧实程度［14， 29］，Df

越大则黑碳聚集体的结构越紧实。外场观测和实验室

模 拟 研 究 得 到 的 黑 碳 颗 粒 的 Df 值 一 般 为 1. 6~
2. 8［30-31］，因此本研究选择了 Df为 1. 8 和 2. 6 的黑碳，分

别代表具有较松散和较紧实聚集体的两种黑碳颗粒。

不同于以往较规则的几何形状模型，本研究利用

EMBS 为 DDA 光学计算提供了更加准确的混合结构

和几何形状，其模型如图 3 所示。DDA 和 MSTM 模

型使用的黑碳聚集体的分形前因子 k0=1. 2，分形维数

Df为 1. 8 和 2. 6，单体小球直径为 20 nm，每个黑碳聚集

体由 100 个单体小球构成［32］。对于 Df=1. 8［图 3（a）］
和 Df=2. 6［图 3（b）］的黑碳聚集体，本研究分别建立

了 Dp/Dc为 1. 5~2. 7 和 F 为 0. 10~1. 00 的光学模型。

黑碳单颗粒的光吸收作用能够影响大气辐射平

衡，而不同混合结构则会影响黑碳的光吸收增强［33］。

图 4 展示了 DDA、MSTM 和 Mie 三种算法在 5 种包裹

程度（F 为 0. 10、0. 25、0. 50、0. 75、1. 00）和 4 种包裹层

厚度（Dp/Dc 为 1. 5、1. 9、2. 3、2. 7）以及 2 种分形维数

（Df为 1. 8、2. 6）下的 Eabs。当 Df=1. 8 时，MSTM 方法

无法构造包裹程度较大（F>0. 5）的黑碳模型，因此无

法计算这种模型的光学特性。这是由于黑碳聚集体的

形态较为松散，MSTM 模型无法将大部分黑碳包裹，

这一现象在 Zhang 等［29］的研究中也有所体现。因此，

MSTM 方法在建模方面本身存在不足，这造成黑碳颗

粒模型与真实大气黑碳颗粒存在差异。

如图 4（a）所示，对于 Df=1. 8 的黑碳模型，DDA
的 Eabs始终大于 MSTM。当 F=0. 10 时，随着 Dp/Dc从

1. 5 增 大 到 2. 7，MSTM 模 型 的 Eabs 从 1. 09 增 大 到

1. 29，该结果与 Zhang 等［29］采用的 MSTM 模拟所得到

的结果（0. 95~1. 40）近似，而 DDA 模型的 Eabs 则从

1. 18 增大到 2. 09［图 4（a）］。F=0. 10 时 DDA 模型的

图 2　不同混合结构的松散和紧凑的黑碳单颗粒的透射电镜图像。（a1）~（a3）形态松散的黑碳；（b1）~（b3）形态紧实的黑碳

Fig.  2　Transmission electron microscope images of loose and compact BC single particles with different mixing structures.  
(a1)-(a3) Loose BC particles; (b1)-(b3) compact BC particles
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Eabs比 MSTM 大，DDA 模型的 Eabs随 Dp/Dc的增加增大

了 43%，高于 MSTM 模型的 27%，并且当 F=0. 25 时

仍然遵循以上规律［图 4（a）］。因此，对于形态比较松

散的黑碳颗粒，DDA 模型的 Eabs对黑碳包裹层厚度的

敏感性比 MTSM 模型高。当 Dp/Dc 为 2. 3 和 2. 7 时，

随着 F 从 0. 10 增大到 0. 50，MSTM 模型的 Eabs分别从

1. 21 和 1. 29 增大到 1. 76 和 1. 95，增幅分别约为 45%
和 51%；DDA 模型的 Eabs 分别从 1. 71 和 2. 10 增大到

2. 16 和 2. 46，增幅分别约为 26% 和 17%［图 4（a）］。

以上结果表明，对于结构较松散的黑碳颗粒，MSTM

图 3　不同包裹层厚度和包裹程度的 EMBS 构造的黑碳单颗粒模型。（a）Df=1. 8 的黑碳单颗粒模型；（b） Df=2. 6 的黑碳单颗粒模型

Fig.  3　 BC single particle models constructed by EMBS with different coating thickness and coating degree.  (a) BC single particle 
models with Df=1. 8; (b) BC single particle models with Df=2. 6

图 4　DDA、MSTM 和 Mie 法计算的不同混合结构的黑碳单颗粒的 Eabs。（a） Df=1. 8 时 DDA、MSTM 和 Mie 法的 Eabs 值；（b） Df=
2. 6 时 DDA、MSTM 和 Mie 法的 Eabs值

Fig.  4　Eabs of BC single particles with different mixing structures calculated by DDA, MSTM, and Mie methods.  (a) Eabs obtained by 
DDA, MSTM, and Mie methods when Df=1. 8; (b) Eabs obtained by DDA, MSTM, and Mie methods when Df=2. 6
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模型的光吸收对包裹程度的变化比 DDA 模型更加

敏感。

对于 Df=2. 6 的黑碳模型：当 Dp/Dc 为 1. 5 和 1. 9
时，DDA 模型的 Eabs在 F 较小时比 MSTM 模型的结果

大，而在 F 较大时情况相反；当 Dp/Dc为 2. 3 和 2. 7 时，

DDA 模型的 Eabs大部分大于 MSTM 模型的结果［图 4
（b）］。在 F 不变的情况下，随着 Dp/Dc的增大，DDA 模

型的 Eabs 增大了 38%~87%；而 MSTM 模型的 Eabs 增

大了 18%~36%［图 4（b）］。因此，对于形态较紧实的

黑碳颗粒（Df=2. 6），DDA 模型对包裹层厚度的敏感

性较高，而 MSTM 模型对包裹层厚度的敏感性则较

低。当 Dp/Dc保持不变时，随着 F 的增大，DDA 模型的

Eabs 增 大 了 14%~54%，MSTM 模 型 的 Eabs 增 大 了

58%~81%。因此，对于形态较紧实的黑碳颗粒（Df=
2. 6），DDA 模型计算的 Eabs对黑碳包裹层厚度的敏感

性较高，而 MSTM 模型对包裹程度 F 的敏感性较高。

另外，在 F 和 Dp/Dc相同的情况下，三种算法的计算结

果几乎均显示 Df=2. 6 时的 Eabs 比 Df=1. 8 时更大（图

4），因此，紧实度更高的黑碳颗粒吸光增强效应更为显

著。这可能是由于黑碳较紧实时，包裹层对黑碳聚集

体的透镜效应更加显著［34］。

当 Df=2. 6 且 F=1. 00 时 ，随 着 Dp/Dc 的 增 大 ，

DDA、MSTM、Mie 三种模型的 Eabs 分别从 1. 41、1. 74
和 1. 60 增大到 2. 64、2. 37 和 1. 95，增长幅度分别约为

87%、36% 和 22%。当 Dp/Dc=1. 5 时，DDA 模型的计

算结果最小，MSTM 的计算结果最大；但随着 Dp/Dc的

增大，DDA 模型的 Eabs 快速增大，当 Dp/Dc=2. 3 时，

DDA 模型的 Eabs 值已经超过 MSTM 和 Mie 模型的计

算结果。由此可见，即使包裹程度和包裹层厚度一致，

不同方法的光学模拟结果也具有差异。在经历大气老

化过程后，黑碳颗粒的包裹层厚度和包裹程度会发生

很大变化［35］，这可能造成光学模拟具有较大误差。而

造成图 4 中 DDA 和 MSTM 的结果差异较大的主要原

因可能是 MSTM 和 DDA 方法的本身差异、MSTM 和

DDA 方法中黑碳单颗粒的包裹层形状不同以及包裹

层的相对位置差异等因素的累加。这些差异将在第

3. 3 节进行详细讨论。

3. 2　黑碳形貌和混合结构对散射特性的影响

SSA 能够体现气溶胶的散射能力［36］。图 5 描述了

DDA、MSTM 和 Mie 三种算法在 5 种包裹程度（F 为

0. 10、0. 25、0. 50、0. 75、1. 00）、4 种包裹层厚度（Dp/Dc

为 1. 5、1. 9、2. 3、2. 7）以及 2 种分形维数（Df 为 1. 8、
2. 6）下的 SSA。如图 5（a）所示，对于 Df=1. 8 的黑碳

颗粒，包裹层厚度较小（Dp/Dc 为 1. 5、1. 9）时，MSTM
只能计算包裹程度（F<0. 25）较小的黑碳单颗粒的

SSA。对于 Df=1. 8［图 5（a）］和 Df=2. 6［图 5（b）］的

黑碳颗粒，DDA 和 MSTM 模型的 SSA 都随着包裹层

厚 度 的 增 大 不 断 增 大 ，但 DDA 模 型 的 SSA 小 于

MSTM 模型的计算结果。例如，对于 Df=1. 8 的黑碳

颗 粒 ：当 Dp/Dc=1. 5 和 F≤0. 5 时 ，DDA 模 型 和

MSTM 模型的 SSA 约为 0. 49 和 0. 55；当 Dp/Dc=2. 7
时，随着 F 的增大，DDA 模型和 MSTM 模型的 SSA
分别为 0. 85~0. 88 和 0. 90~0. 93［图 5（a）］。另外，随

着 F 增大，DDA 和 MSTM 模型的 SSA 具有减小的趋

势（图 5）。对于 Df=1. 8 的黑碳颗粒，随着 F 的增大

（F≤0. 5），DDA 模 型 的 SSA 最 多 减 小 了 3. 3%，

MSTM 模型的 SSA 最多减小了 5. 5%。对于 Df=2. 6
的黑碳颗粒，随着 F 的增大，DDA 模型的 SSA 减小了

5. 8%~10. 5%，MSTM 模型的 SSA 减小了 3. 5%~
14. 8%。这与冯雪 [37]计算的黑碳 SSA 值随着包裹程

度的增大从 0. 65 降低到 0. 56（最大降低 13. 8%）的结

果较为一致。随着包裹程度的增大，MSTM 模型的

SSA 下降趋势比 DDA 模型更加明显，但两种模型的

SSA 值对于包裹程度的敏感度均较低。对比松散结

图 5　DDA、MSTM 和 Mie 法计算的不同混合结构的黑碳单颗粒的 SSA。（a） Df=1. 8 时 DDA、MSTM 和 Mie 法的 SSA 值；（b） Df=
2. 6 时 DDA、MSTM 和 Mie 法的 SSA 值

Fig.  5　SSA of BC single particles with different mixing structures calculated by DDA, MSTM, and Mie methods.  (a) SSA of DDA, 
MSTM, and Mie methods when Df=1. 8; (b) SSA of DDA, MSTM, and Mie methods when Df=2. 6
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构［图 5（a）］与紧实结构［图 5（b）］的黑碳颗粒，在 Dp/
Dc从 1. 5 增加到 2. 7 的过程中，DDA 模型的 SSA 平均

值范围分别为 0. 47~0. 86 和 0. 51~0. 87，MSTM 模型

的 SSA 平均值范围分别为 0. 55~0. 92 和 0. 54~0. 90，
二者结果相近。因此，SSA 的值对于分形维数的变化

并不敏感。

当黑碳被完全包裹（F=1. 00）时：对于较松散的

黑碳颗粒（Df=1. 8），DDA 和 Mie 模型的 SSA 在 Dp/Dc

为 1. 5~2. 7 范围内的差异为 1%~16%；对于较紧实

的黑碳颗粒（Df=2. 6），DDA、MSTM 和 Mie 模型的

SSA 在 Dp/Dc 为 1. 5~2. 7 范 围 内 的 差 异 为 2. 6%~
3. 0%。因此，对于完全包裹的黑碳颗粒来说，DDA、

MSTM 和 Mie 模型的单次散射反照率的差异较小。

黑碳颗粒在老化过程中与其他气溶胶颗粒物混合，形

成包裹层，同时黑碳颗粒的散射特性发生改变［38］。

DDA 和 MSTM 模型真实还原了大气中混合结构黑碳

的老化过程及散射特性的差异。包裹程度、包裹层厚

度和分形维数是影响黑碳散射特性的因素，但对于以

上因素敏感度较低。

3. 3　不同数值模式模拟的光学特性差异的原因

DDA、MSTM 和 Mie 方法对于全包裹的黑碳的光

吸收增强和单次散射反照率模拟结果较为接近。对于

部分包裹的黑碳颗粒，在包裹层厚度、黑碳包裹程度和

分形维数等参数一致的情况下，DDA 和 MSTM 计算

的光学特性仍存在较大的差异。本节分别从模型差

异、包裹层形状和位置方面进行分析。

3. 3. 1　模型差异的影响

即使黑碳聚集体的单体小球数量、单体小球粒径

和分形维数等参数均相同，由 DDA 和 MSTM 相关程

序随机生成的黑碳颗粒形状也可能不同，因此本研究

使用 DDA 和 MSTM 分别计算了形状完全相同和形状

不同的黑碳聚集体的黑碳单颗粒的光吸收截面 Cabs和

吸收效率 Qabs，计算结果如图 6 所示。对于完全相同的

黑碳聚集体模型，DDA 和 MSTM 方法获得的 Cabs 和

Qabs 的相对偏差为 5% 和 4%，这可能是由两个计算方

法本身的计算原理差异导致的。当黑碳聚集体的模型

形状不同时，DDA 与 MSTM 获得的 Cabs和 Qabs的相对

偏差增大到 13% 和 9%，这可能是模型形状差异和计

算方法差异的叠加共同导致的偏差。

当黑碳聚集体被完全包裹时，由于数值模拟方法

本身的特点，DDA 模型可设置球形包裹层或不规则形

状的包裹层，而 MSTM 模型只能设置球形包裹层。如

图 7 所示，本研究以 Df=2. 6、Dp/Dc=2. 3 且 F=1. 00
的黑碳颗粒为例，使用 DDA 和 MSTM 算法计算了两

种情况下黑碳单颗粒的 Eabs、Cabs和 SSA：1）Df、Dp/Dc和

F 设置完全一致，DDA 和 MSTM 方法的黑碳模型均

为同一个具有球形包裹层的黑碳颗粒模型；2）Df、Dp/
Dc和 F 设置完全一致，但 DDA 方法的包裹层为不规则

形，MSTM 方法的包裹层为球形。对于完全相同的黑

碳模型，DDA 和 MSTM 的 Eabs、SSA 和 Cabs的相对偏差

分别为 2%［图 7（a）］、1%［图 7（b）］和 6%［图 7（c）］。

由此可见，在使用完全相同的黑碳模型时，DDA
和 MSTM 算法的相对偏差较小。当 DDA 模型设置不

规则的包裹层、MSTM 模型设置球形包裹层时，两种

不同模型的 Eabs、SSA 和 Cabs 的相对偏差较大，分别为

20%［图 7（a）］、7%［图 7（b）］和 23%［图 7（c）］，其中

Cabs和 Eabs的偏差较未添加包裹层（图 6）时增大了一倍

左右。因此，黑碳颗粒模型的包裹层形状是造成 DDA
和 MSTM 两种方法计算结果不一致的重要原因。大

气中的黑碳颗粒形态复杂，一些电子显微镜观测表明，

很多全包裹类型的黑碳颗粒也会具有不规则形状的包

裹层［30， 39］，使用 MSTM 方法进行黑碳光学模拟时只能

假设包裹层为球形，因此容易造成较大误差。

综上所述，模型差异对黑碳光学特性的影响主要

体现在两方面：对于没有包裹层的黑碳模型，黑碳聚集

体形状不同所产生的计算偏差较大；对于全包裹的黑

碳模型，包裹层形状不同所产生的偏差可高达 23%。

3. 3. 2　包裹层位置的影响

利用 EMBS 构造了包裹层形状和相对包裹位置

图 6　Df=2. 6 时无包裹层的黑碳单颗粒的光吸收截面 Cabs和光吸收效率 Qabs。（a）黑碳光吸收截面 Cabs；（b）黑碳光吸收效率 Qabs

Fig.  6　 Absorption cross section Cabs and absorption efficiency Qabs of BC single particles without coating (Df=2. 6).  (a) Absorption 
cross section Cabs of BC; (b) absorption efficiency Qabs of BC

不同的黑碳单颗粒模型。如图 8 所示，以 Df=2. 6、Dp/
Dc=2. 3 且 F=0. 50 的黑碳模型为例：模型一的包裹层

形状为球形，且包裹层位置在黑碳右侧；模型二的包裹

层形状不规则，且包裹层位置在黑碳的左侧；模型三的

包裹层形状为球形，包裹层位置在黑碳的左侧。当黑

碳模型的包裹层位置不同时（如模型 1、模型 3），Eabs分

别为 2. 3 和 2. 2，Cabs 分别为 0. 089 和 0. 087，SSA 分别

为 0. 78 和 0. 85，因此，包裹层位置不同造成的光吸收

特性的相对偏差为 2%~4%。当黑碳模型的包裹层形

状不同时（如模型 2、模型 3），Eabs分别为 2. 1 和 2. 2，Cabs

分别为 0. 084 和 0. 087，SSA 分别为 0. 82 和 0. 85，因
此，包裹层形状不同造成的光吸收特性的相对偏差为

3%~5%。当包裹层位置和形状均不相同时（如模型

1、模型 2），Eabs 分别为 2. 3 和 2. 1，Cabs 分别为 0. 089 和

0. 084，SSA 分别为 0. 78 和 0. 82，两个模型的相对偏差

约为 5%~10%，这与 Wang 等［16］发现的球形与不规则

模型黑碳的 Eabs 相对偏差为 3. 4%~12. 4% 的结果近

似。以上结果表明，黑碳包裹层的形状及包裹层和黑

碳的相对位置也会对光学特性产生影响。

MSTM 方 法 的 模 型 相 对 单 一 ，其 模 拟 结 果 与

DDA 的差异性较大。在大气老化过程中，黑碳颗粒物

的包裹层形状十分复杂，考虑到 DDA 的模型结构和形

状与大气真实黑碳更加相似，而 MSTM 的模型做了更

多简化，因此 MSTM 在进行黑碳模拟时会产生较大

误差。

4　结         论
本研究根据大气黑碳颗粒的复杂形态和混合结构

使用 EMBS 进行三维建模，创建了不同分形维数（Df=
1. 8 和 Df=2. 6）、包裹层厚度和包裹程度的黑碳光学

模型并利用 DDA 进行光学计算，同时利用 MSTM 和

Mie 法计算黑碳单颗粒的 Eabs 和 SSA。随后本研究对

MSTM 和 DDA 方法参数设置相同但计算结果具有差

异的情况进行了分析，发现：

1） 对 于 结 构 较 松 散（Df=1. 8）和 较 紧 实（Df=
2. 6）的黑碳颗粒，MSTM 模型的 Eabs 对包裹程度比较

敏感，而 DDA 模型的 Eabs对黑碳包裹层厚度的敏感性

更高。

2） DDA 和 MSTM 模型的 SSA 随包裹层厚度的

增大而增加，且 DDA 的 SSA 值小于 MSTM。此外，

DDA 和 MSTM 模型的 SSA 值随着包裹程度的增大

而减小，但二者对于包裹程度的敏感度均不高。

3） DDA 和 MSTM 两种方法进行光学特性模拟

时存在差异，DDA 方法的模型形状和包裹程度变化更

加灵活，MSTM 可适用的模型必须以球形为基础单

元，本身具有局限性。

4） 在包裹层厚度、黑碳包裹程度、分形维数等参

数一致的情况下，DDA 和 MSTM 计算的光学特性仍

存在差异，其原因主要存在于两方面。一方面是形状

差异的影响：对于没有包裹层的裸露黑碳模型，黑碳聚

集体形状不同所产生的计算偏差较大，Cabs和 Qabs的相

图 7　Df=2. 6、Dp/Dc=2. 3 且 F=1. 00 时黑碳单颗粒的 Eabs、Cabs和 SSA。（a） Eabs；（b） Cabs；（c） SSA
Fig.  7　Eabs, Cabs, and SSA of BC single particles (Df=2. 6, Dp/Dc=2. 3, and F=1. 00).  (a) Eabs; (b) Cabs; (c) SSA
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不同的黑碳单颗粒模型。如图 8 所示，以 Df=2. 6、Dp/
Dc=2. 3 且 F=0. 50 的黑碳模型为例：模型一的包裹层

形状为球形，且包裹层位置在黑碳右侧；模型二的包裹

层形状不规则，且包裹层位置在黑碳的左侧；模型三的

包裹层形状为球形，包裹层位置在黑碳的左侧。当黑

碳模型的包裹层位置不同时（如模型 1、模型 3），Eabs分

别为 2. 3 和 2. 2，Cabs 分别为 0. 089 和 0. 087，SSA 分别

为 0. 78 和 0. 85，因此，包裹层位置不同造成的光吸收

特性的相对偏差为 2%~4%。当黑碳模型的包裹层形

状不同时（如模型 2、模型 3），Eabs分别为 2. 1 和 2. 2，Cabs

分别为 0. 084 和 0. 087，SSA 分别为 0. 82 和 0. 85，因
此，包裹层形状不同造成的光吸收特性的相对偏差为

3%~5%。当包裹层位置和形状均不相同时（如模型

1、模型 2），Eabs 分别为 2. 3 和 2. 1，Cabs 分别为 0. 089 和

0. 084，SSA 分别为 0. 78 和 0. 82，两个模型的相对偏差

约为 5%~10%，这与 Wang 等［16］发现的球形与不规则

模型黑碳的 Eabs 相对偏差为 3. 4%~12. 4% 的结果近

似。以上结果表明，黑碳包裹层的形状及包裹层和黑

碳的相对位置也会对光学特性产生影响。

MSTM 方 法 的 模 型 相 对 单 一 ，其 模 拟 结 果 与

DDA 的差异性较大。在大气老化过程中，黑碳颗粒物

的包裹层形状十分复杂，考虑到 DDA 的模型结构和形

状与大气真实黑碳更加相似，而 MSTM 的模型做了更

多简化，因此 MSTM 在进行黑碳模拟时会产生较大

误差。

4　结         论
本研究根据大气黑碳颗粒的复杂形态和混合结构

使用 EMBS 进行三维建模，创建了不同分形维数（Df=
1. 8 和 Df=2. 6）、包裹层厚度和包裹程度的黑碳光学

模型并利用 DDA 进行光学计算，同时利用 MSTM 和

Mie 法计算黑碳单颗粒的 Eabs 和 SSA。随后本研究对

MSTM 和 DDA 方法参数设置相同但计算结果具有差

异的情况进行了分析，发现：

1） 对 于 结 构 较 松 散（Df=1. 8）和 较 紧 实（Df=
2. 6）的黑碳颗粒，MSTM 模型的 Eabs 对包裹程度比较

敏感，而 DDA 模型的 Eabs对黑碳包裹层厚度的敏感性

更高。

2） DDA 和 MSTM 模型的 SSA 随包裹层厚度的

增大而增加，且 DDA 的 SSA 值小于 MSTM。此外，

DDA 和 MSTM 模型的 SSA 值随着包裹程度的增大

而减小，但二者对于包裹程度的敏感度均不高。

3） DDA 和 MSTM 两种方法进行光学特性模拟

时存在差异，DDA 方法的模型形状和包裹程度变化更

加灵活，MSTM 可适用的模型必须以球形为基础单

元，本身具有局限性。

4） 在包裹层厚度、黑碳包裹程度、分形维数等参

数一致的情况下，DDA 和 MSTM 计算的光学特性仍

存在差异，其原因主要存在于两方面。一方面是形状

差异的影响：对于没有包裹层的裸露黑碳模型，黑碳聚

集体形状不同所产生的计算偏差较大，Cabs和 Qabs的相

图 7　Df=2. 6、Dp/Dc=2. 3 且 F=1. 00 时黑碳单颗粒的 Eabs、Cabs和 SSA。（a） Eabs；（b） Cabs；（c） SSA
Fig.  7　Eabs, Cabs, and SSA of BC single particles (Df=2. 6, Dp/Dc=2. 3, and F=1. 00).  (a) Eabs; (b) Cabs; (c) SSA
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对偏差为 13% 和 9%；对于全包裹的黑碳模型，包裹层

形状不同所产生的偏差较大，Eabs、SSA 和 Cabs的相对偏

差分别达到了 20%、7% 和 23%。另一方面是包裹层

的相对位置导致的相对偏差为 2%~4%。MSTM 方

法使用的模型与真实大气黑碳颗粒差异更大，模拟时

产生的误差可能比 DDA 更大。
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Abstract 

Objective　Black carbon (BC) aerosols strongly absorb solar radiation in the atmosphere and directly or indirectly influence 
regional and global climate.  However, the shape and mixing structures of BC particles are complex, and their optical 
properties are largely unquantified.  Previous studies have used several numerical simulation tools to analyze the optical 
properties of BC particles, while the mixing structures of BC models in these studies are still quite different from those of 
the real individual BC particles in the atmosphere.  In addition, most studies use only one numerical simulation tool to 
calculate the optical properties of BC particles.  Therefore, the differences in optical results from different numerical 
simulation tools are still uncertain.  In this study, a novel three-dimensional (3D) modeling tool, namely, Electron-

Microscope-to-BC-simulation (EMBS), is applied to construct realistic 3D BC models.  The EMBS can construct optical 
models of particles with arbitrary shapes and structures and can be applied in discrete dipole approximation (DDA).  Then 
the influence of complex shapes and mixing structures of atmospheric BC particles on optical characteristics can be 
estimated.  The absorption intensity Eabs, single scattering albedo (SSA), and absorption cross section Cabs of individual BC 
particles with different fractal dimensions (D f =1. 8 and D f =2. 6) and mixing structures are calculated by three numerical 
simulation methods, including DDA, multi-sphere T-matrix (MSTM), and Mie theory.  The numerical simulation results 
obtained by different methods are compared, and the reasons for the difference in the results of different numerical 
simulation tools are analyzed.

Methods　 In this study, the EMBS is used to construct BC particle models with different fractal dimensions (D f =1. 8 and 
D f =2. 6) and mixing structures.  The BC models from the EMBS are applied by the DDA.  The Eabs, SSA, and Cabs of BC 
particles constructed by the EMBS are calculated by the DDA method and then compared with the results from MSTM 
and Mie methods (Fig.  1).  The parameters of individual BC particles (e. g. , the radius of BC, Dp/Dc, F, etc. ) are 
identical for the three methods.  Each BC aggregate consists of 100 monomers with a radius of 20 nm.  The coating 
thickness Dp/Dc and embedded fraction F are in the range of 1. 5-2. 7 and 0. 10-1. 00, respectively.  The wavelength of 
incident light λ is 550 nm.  The complex refractive index of BC is m=1. 85+0. 71i, and that of the BC coating is m=
1. 53+0i.  This study assumes that particles are randomly oriented in the atmosphere, and 1000 incident light directions 
are used for each particle.  The Mie method corresponds to the core-shell BC model and is conducted by the BHCOAT 
program.

Results and Discussions　For BC particles with loose structures (D f =1. 8) and compact structures (D f =2. 6), the Eabs of 
MSTM model is more sensitive to embedded fraction, while that of DDA model is more sensitive to the coating thickness 
(Fig.  4).  The SSA of DDA and MSTM methods increases with the increase in the coating thickness, and that of DDA 
method is smaller than that of MSTM method (Fig.  5).  In addition, the SSA of DDA and MSTM methods decreases with 
the increase in F, but the sensitivity of both models to F is not high (Fig.  5).  The optical properties calculated by DDA 
and MSTM methods are still different when the parameters (such as Dp/Dc, F, and fractal dimension) are consistent.  The 
results of this study prove that there are indeed obvious differences between DDA and MSTM in the simulation of optical 
properties of individual BC particles.  The model shape and mixing structures of BC models for DDA method are more 
flexible, while MSTM has limitations in constructing models.  On the one hand, there is the influence of the shape of BC 
models.  For the bare BC model without coating, the relative deviation caused by different shapes of BC aggregates is 
large.  The relative deviations of Cabs and Qabs are 13% and 9%, respectively (Fig.  6).  For the fully embedded BC model, 
the relative deviations of Eabs, SSA, and Cabs reach 20%, 7%, and 23%, respectively (Fig.  7).  On the other hand, the 
relative position of BC aggregate and coating results in a relative deviation of 2%-4% (Fig.  8).  The BC models used by 
the MSTM method are quite different from the real atmospheric BC particles, so the deviation generated by the simulation 
may be larger than that of the DDA.

Conclusions　 It is found that the Eabs results of MSTM method are more sensitive to the embedded fraction, while those 
of DDA method are more sensitive to the coating thickness.  The difference between the two methods mainly results from: 
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1) differences in the shape of BC aggregates and coating in DDA and MSTM methods lead to the relative deviation of Eabs 
and Cabs up to 20% and 23%, respectively; 2) relative position and shape of the coating can produce relative deviation in 
2%-4%.  Due to the differences in BC model shapes and structures between DDA and MSTM methods, the optical 
simulation results may differ greatly.

Key words atmospheric optics; black carbon aerosols; mixing structures; light absorption enhancement; single scattering 
albedo; optical simulation
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