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黑碳团簇气溶胶混合生长的红外吸收特性及

长波辐射效应∗

郑利娟1)2) 程天海1)† 吴俣1)

1)(中国科学院遥感与数字地球研究所, 北京 100101)

2)(中国科学院大学, 北京 100049)

( 2017年 4月 20日收到; 2017年 5月 16日收到修改稿 )

黑碳气溶胶是当前气溶胶辐射强迫评估中最不确定的因子. 本文通过构建黑碳的微物理模型, 分别模拟
了新鲜状态的黑碳气溶胶和混合生长 (老化)后被硫酸盐包裹的黑碳气溶胶, 利用叠加T矩阵方法计算获得了
具有团簇形态和多成分混合的黑碳气溶胶红外吸收特性, 通过大气辐射传输模型模拟了黑碳气溶胶的长波辐
射强迫, 分析了典型理化参数的敏感性. 发现黑碳混合生长可以显著增强其大气层顶的长波辐射强迫, 最高
可达 3倍. 而且, 包裹黑碳的硫酸盐半径越大, 将明显增强大气层顶的黑碳长波辐射强迫. 这些发现将有助于
降低黑碳气溶胶气候效应评估的不确定性.

关键词: 气溶胶, 黑碳, 长波辐射强迫, 粒子吸收特性
PACS: 92.20.Bk, 92.70.Kb, 95.85.Hp, 52.25.Tx DOI: 10.7498/aps.66.169201

1 引 言

黑碳由化石燃料、生物燃料和生物质等不完全

燃烧形成, 是气候增温效应仅次于二氧化碳的人为
源 [1−3]. 黑碳气溶胶颗粒的微观形态非常复杂, 一
般在排放初期的新鲜状态下呈现为数百个小粒子

聚集成的团簇状 [4,5]. 在大气中, 黑碳与硫酸盐、硝
酸盐、有机物、沙尘等不同成分的气溶胶粒子通过

相互包裹、附着和内嵌等方式发生混合生长 (老化),
形成更加复杂的微观物理化学特性 [6,7]. 黑碳的混
合生长增加了对于短波和长波辐射的吸收能力, 增
强了其通过凝结核形成水云和冰云的能力, 直接和
间接地影响地气系统的短波和长波辐射 [8,9]. 目前,
黑碳的混合生长对其短波辐射强迫的影响已经开

展了一些研究, 取得了初步的成果 [10−14]. 然而, 具
有团簇形态的黑碳气溶胶的混合生长对其长波辐

射强迫的定量化影响尚不清楚 [15].

在长波光谱范围内, 近期实验观测和数值模拟
研究表明, 新鲜状态下黑碳气溶胶的复杂微观形
态显著影响其红外吸收特性 [16−19]. 在热红外波段
(15 µm), 基于团簇模型模拟的新鲜黑碳吸收截面
大约是其等效球形假设的 4倍左右 [20]. 而黑碳混
合生长对于黑碳的红外吸收截面的定量化影响有

待研究, 当前常用的球形近似模型是否能够精确描
述具有团簇形态和多成分混合方式的老化黑碳气

溶胶的红外吸收特性也需要评估. 相比较而言, 黑
碳混合生长引起的短波吸收截面的放大效应非常

明显. 最新的实测和模拟指出, 在可见光波段, 硫
酸盐或有机物包裹黑碳将导致黑碳吸收截面放大

1.5到 3.5倍以上, 其定量化影响主要由气溶胶微观
形态、混合方式和相对湿度等因素决定 [21−29]. 由
于黑碳混合生长造成的微观物理化学参数变化, 对
于黑碳红外吸收特性以及长波辐射强迫的定量化

影响, 是亟待解决的科学问题.
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本文通过模拟黑碳的混合生长过程, 定量化研
究了黑碳混合生长对其长波辐射强迫的影响, 旨在
为黑碳气溶胶的气候评估提供理论支撑. 对于排放
初期的黑碳气溶胶颗粒, 构建了具有松散团簇形态
的微物理模型; 随着黑碳的混合生长, 黑碳颗粒被
逐渐增大的硫酸盐包裹, 而且黑碳颗粒的团簇形态
逐渐紧凑. 基于不同的成分体积比、形态特征和黑
碳颗粒的分形结构, 模拟计算了不同混合生长状态
的黑碳气溶胶红外吸收截面, 评估其相对于新鲜状
态黑碳吸收截面的放大效应. 将黑碳气溶胶的光学
特性引入大气辐射传输, 模拟不同混合生长状态下
的大气层顶的辐射照度, 分别计算大气层顶的气溶
胶辐射强迫, 分析黑碳混合生长对其长波辐射强迫
的定量化影响.

2 黑碳气溶胶微物理模型

2.1 黑碳的微观形态

黑碳的微观形态和组成取决于化石燃料或生

物质来源、燃烧过程和大气中的老化过程 [30,31]. 由
显微镜图像可知, 排放初期的黑碳颗粒由数百个小
的球形粒子聚集形成团簇形态 [32,33], 其结构可由
分形定律 [34−36]来描述:

Ns = k0

(
Rg
a

)Df

, (1)

R2
g =

1

Ns

Ns∑
i=1

r2i , (2)

其中, Ns是团簇中小粒子的数量; a是团簇中小粒
子的平均半径; k0是分形因子; Df是分形维数; Rg

是回转半径, 表征团簇中总体聚集半径的偏差; ri
是从第 i个小粒子到团簇中心的距离.

2.2 黑碳老化机理模型

基于实验观测发现, 老化的黑碳颗粒常被不同
大小的硫酸盐颗粒完全包裹 [6,7], 其团簇形态趋于
紧凑 [22,23]. 利用扩散限制聚集算法, 构建黑碳颗粒
的分形聚集结构, 分别模拟了新鲜状态下黑碳的松
散团簇形态和老化状态下黑碳的紧凑团簇形态. 对
于黑碳和硫酸盐组成的非均质气溶胶混合物, 将硫
酸盐颗粒假设为球形, 对黑碳进行形态约束, 使得
黑碳被硫酸盐完全包裹 [37].

黑碳的混合生长直接导致其团簇形态发生

剧烈的变化. 前期的实测和模拟结果指出, 黑

碳颗粒的分形因子通常为 1.2, 而分形维数 (Df)
一般从新鲜状态时的 1.8变化到严重老化状态的
3.0左右 [11]; 黑碳颗粒的小粒子平均半径通常在
0.01—0.025 µm范围内 [38]; 单个黑碳颗粒中小粒
子的数量通常为 50—300个, 最多甚至可以高达约
800 [6]; 而大多数硫酸盐颗粒的体积等效半径通常
在0.2—1.0 µm之间 [39].

为了研究黑碳气溶胶及其混合物的长波辐

射特性, 在微物理模型构建中选取了典型的形
态参数, 硫酸盐半径 (Rsul = 0.15, · · · , 1.05 µm),
黑碳单体数 (Ns = 50, 100, 200, 300)和分形维数
(Df = 1.8, 2.4, 3.0)等形态参数是变化的, 而假设小
粒子半径 (a = 0.025 µm)和分形因子 (k0 = 1.2)是
恒定的.

2.3 长波范围内气溶胶的复折射指数

黑碳的复折射指数采用Chang和Charalam-
populos [40]提出的经验公式, 在 0.4 6 λ 6 30 µm
波段范围内有效, 并得到Bond和Bergstrom [38]的
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图 1 (网刊彩色) 黑碳 (红色虚线)和硫酸铵 (蓝色实线)在
0.4 6 λ 6 30 µm波段的复折射指数 (a)实部; (b) 虚部
Fig. 1. (color online) The (a) real and (b) imaginary parts
of refractive indices of black carbon and ammonium sul-
fate aerosols in the visible and infrared range from 0.4 µm
to 30 µm.
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推荐. 对于实数 (n)和虚部 (k)部分的表达式如下:

n = 1.811 + 0.1263 lnλ+ 0.027 ln2 λ

+ 0.0417 ln3 λ, (3)

k = 0.5821 + 0.1213 lnλ+ 0.2309 ln2 λ

− 0.01 ln3 λ. (4)

基于上述经验公式, 在红外波段范围内, 黑碳
气溶胶的复折射指数变化很大. 此外, 假定硫酸
盐气溶胶主要成分是硫酸铵, 1976年, Toon等 [41]

测量获得其在可见光和红外范围内的复折射指数.
图 1描述了黑碳和硫酸铵在不同波段下的复折射
指数. 本文假设这些气溶胶是干燥的, 不考虑相对
湿度的变化对于气溶胶复折射指数的影响.

3 黑碳气溶胶的光学辐射特性模拟

3.1 黑碳气溶胶的光学特性模拟

利用叠加T矩阵法模拟计算具有团簇形态的
黑碳气溶胶光学特性. 通过对麦克斯韦方程进行求
解, 将团簇中各个小粒子的T矩阵进行叠加, 计算
整个团簇的光学特性, 分析获得团簇的随机取向截
面和散射矩阵 [42−44]. 利用相同的微观物理化学参
数, 随机构建多个不同的微物理模型, 分别利用叠
加T矩阵法计算光学特性, 采用平均的方式获得反
映这些微观物理化学参数的通用光学特性.

基于叠加T矩阵的结果, 可以计算获得黑
碳气溶胶的消光、吸收和散射截面 (Cext, Cabs

和Csca), 并归一化得到质量消光、吸收和散射
截面 (MEC, MAC和MSC). 以吸收截面为例,
黑碳吸收截面可以归一化得到黑碳质量吸收截

面

(
MAC = Cabs/

4

3
πR3

sootρsoot

)
, Rsoot为黑碳的

体积等效半径, ρsoot为黑碳的质量密度. 而黑碳的
消光和散射截面, 也可以类似地定义出其质量消光
和散射截面. 根据Bond和Bergstrom的测量结果,
黑碳的质量密度 (ρsoot)通常假定为1.8 g/cm3 [38].

在红外波段, 利用叠加T矩阵法模拟获得的黑
碳气溶胶光学特性与实际测量结果相一致. 对于具
有100个半径为 0.025 µm单体的黑碳颗粒, 其体积
等效半径 (Rsoot = 3

√
Nsa)约为 0.11 µm, 其吸收截

面符合文献 [17]的测量和模拟结果 (约为 0.1 µm2).
在 3.5 µm波长下, 新鲜状态的黑碳气溶胶质量消
光截面约为 1.11 m2/g, 在实际测量的质量消光截
面的范围内 (0.8—1.5 m2/g) [16]. 而且, 在红外波

段, 黑碳气溶胶的质量消光截面随着波长的增加而
减少, 与实际测量结果基本符合, 如图 2所示.
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图 2 (网刊彩色) 利用叠加T矩阵模拟结果与实测获得的
黑碳气溶胶质量消光截面结果相一致, 实测值 [19]如实线
所示, 利用叠加T矩阵计算得到的模拟值如虚线所示 [42]

Fig. 2. (color online) Measurements and simulations of
mass extinction cross sections of freshly emitted black
carbon aerosols. Squares with solid line are measured
results reported in Ref. [19], and spheres with dotted
line are simulated results calculated by the superposi-
tion T-matrix method [42].

3.2 黑碳气溶胶辐射强迫计算

利用Libradtran程序 [45]中的DISORT辐射传
输模块 [46]模拟计算获得黑碳气溶胶在大气层顶的

长波辐射强迫. 由于篇幅有限, 本文不考虑大气条
件的变化. 假设大气条件为中纬度夏季的标准大
气, 空气密度、压力、水蒸气和臭氧均为默认值. 长
波波段范围假定为 4—30 µm, 利用REPTRAN模
块 [47]计算分子吸收, 同时假设地表为朗伯表面, 其
反照率为零.

为了计算气溶胶的辐射强迫, 首先模拟计算了
没有气溶胶存在 (Fclear)和有气溶胶存在 (Faerosol)
的晴空无云条件下的辐照度. 假设大气层顶的高度
为120 km,气溶胶分布在0—10 km的均匀层中. 气
溶胶辐射强迫 (RFTOA)定义为在没有气溶胶存在
的条件下的大气层顶上行辐照度 (F ↑

diffuse,clear,TOA)
减去有气溶胶存在的条件下的大气层顶上行辐照

度 (F ↑
diffuse,aerosol,TOA).

RFTOA

=F ↑
diffuse,clear,TOA − F ↑

diffuse,aerosol,TOA. (5)

在长波光谱范围内选择典型的 11个波长, 即
3.5, 4.5, 5.5, 6.5, 7.5, 8.5, 9.5, 11.5, 15, 20和30 µm,
计算获得气溶胶的光学特性. 利用描述不同波
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长间 [λ1, λ2]消光特性差异的消光Ångström指数
(EÅE), 计算不同波长下的气溶胶光学厚度. EÅE

指数通常被认为是表征气溶胶粒子半径的重要量

化指标之一 [48,49], 具体公式表达如下:

E
o
AE = −

ln Cext(λ1)

Cext(λ2)

ln λ1

λ2

. (6)

在模拟中, 基于常用的 0.55 µm波长下的气
溶胶光学厚度 (AOD0.55), 可以分别计算不同波长
(λ1)的气溶胶光学厚度

AODλ1 = AOD0.55

(
λ1

0.55 µm

)−EÅE

.

4 硫酸盐大小对黑碳红外吸收截面放
大效应的影响

为了定量化描述硫酸盐对于黑碳气溶胶红

外吸收截面的影响, 将黑碳吸收截面放大系数
(fabs = Cabs,coated/Cabs,bare)定义为老化黑碳气溶
胶 (硫酸盐包裹黑碳)与新鲜黑碳气溶胶 (末被包
裹)的吸收截面之比. 如图 3所示, 随着硫酸盐半径
的增加, 黑碳气溶胶在红外波段的吸收截面放大系
数增长幅度明显大于其在可见光波段 (0.55 µm)的
增长幅度. 前期的实测 [21−23]和模拟 [50,51]表明, 在
可见光波段, 当硫酸盐半径增加到Rsul = 0.35 µm,
黑碳气溶胶吸收截面放大系数快速增大至 2左右;

而如果再增大硫酸盐半径, 只能非常有限地增加黑
碳气溶胶的吸收截面放大系数.

随着硫酸盐颗粒红外吸收能力的增加, 硫酸盐
对于老化黑碳气溶胶红外吸收截面放大效应的影

响得到显著增强. 更大的硫酸盐颗粒包裹在黑碳
颗粒上, 将导致更小的黑碳体积比和更厚的硫酸盐
外壳. 在红外波段, 吸收截面放大系数随着硫酸盐
半径 (0.15—1.05 µm)不断增加. 在7.5 µm波长处,
由于被半径为 0.15, 0.45, 0.75和1.05 µm的硫酸盐
颗粒包裹, 黑碳气溶胶的吸收截面放大系数分别为
1.5, 10, 50和150. 在9.5 µm波长处, 由于较大硫酸
盐的混合 (Rsul = 1.05 µm), 黑碳气溶胶的吸收截
面放大系数可以达到约500.

在短波光谱范围内, 硫酸盐被认为是弱吸收
或不吸收性气溶胶, 其复折射指数的虚部很小
(k = 10−7), 而在红外波段, 硫酸盐复折射指数
的虚部明显大于其在可见光波段内. 例如, 在
3—10 µm波段内, 硫酸盐复折射指数的虚部增加
到10−3—2. 而且, 在长波光谱范围内, 硫酸盐的复
折射指数变化剧烈, 如图 1所示. 硫酸盐复折射指
数的虚部在 3.5 µm 波长时为 0.14, 在 5.5 µm波长
减小为 8 × 10−3, 而在 9.5 µm波长又增大为 0.59.
硫酸盐复折射指数虚部的增加, 说明硫酸盐在红外
波段的吸收能力得到极大的提升. 因此, 硫酸盐在
老化黑碳气溶胶中的红外吸收贡献可以随着硫酸

盐半径的增加而增加.

Freshly emitted BC

Black carbon

Sulfate

Internally mixed BC

Aging

0 0.2 0.4 0.6

A
b
so

rp
ti
o
n
 a

m
p
li
fi
c
a
ti
o
n
 f
a
c
to

r

0.8 1.0

Sulfate radii/mm

1.2 1.4 1.6

103

102

101

100

λ=0.55 mm

λ=5.5 mm

λ=7.5 mm
λ=9.5 mm

Infrared

Absorption 

enhancement

Visible

图 3 (网刊彩色) 硫酸盐半径对于黑碳气溶胶吸收截面放大系数的影响 可见光波长 0.55 µm, 红外波长
5.5, 7.5和 9.5 µm
Fig. 3. (color online) Variations of infrared absorption amplification factor of black carbon (BC) by
coating sulfate with various thicknesses (Rsul = 0.15 µm to Rsul = 1.05 µm) at different wavelengths
(0.55, 5.5, 7.5, and 9.5 µm). Ns = 100, a = 0.025 µm, and k0 = 1.2 for BC. Df = 1.8 for bare BC,
Df = 3.0 for coated BC.
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5 黑碳形态对黑碳红外吸收截面放大
效应的影响

如图 4所示, 随着黑碳颗粒中小粒子个数 (Ns)
的增加, 黑碳红外吸收截面放大系数单调下降. 在
硫酸盐半径不变的情况下, 更多的黑碳小粒子导
致更大的黑碳体积比, 这种形态变化直接影响其
红外光学特性. 通过模拟具有典型小粒子个数
(Ns = 50, 100, 200, 300)的黑碳气溶胶, 分别计算
了新鲜状态和老化状态下的吸收截面. 结果表明,
在波长为 9.5 µm情况下, 具有 50, 100, 200和 300
个小粒子的黑碳颗粒, 相应的红外吸收截面放大系
数分别约为 58, 28, 15和 10. 在其他红外波长, 也
有相似的影响规律. 在 5.5 µm 波长, 黑碳气溶胶
的红外吸收截面放大系数从 50个小粒子的 3.6下
降到 300个小粒子的 2左右. 在 8.5 µm波长, 具有
50个小粒子的黑碳气溶胶红外吸收放大系数约为
85, 而对于具有 100, 200和 300个小粒子的黑碳气
溶胶, 其红外吸收放大系数依次减少, 分别约为 42,
21和15.
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图 4 (网刊彩色) 在不同红外波长 (5.5, 7.5和 9.5 µm),
黑碳颗粒的小粒子个数 (Ns = 50, 100, 200, 300)对黑碳
气溶胶红外吸收截面放大系数的影响

Fig. 4. (color online) Variations of infrared absorp-
tion amplification factor of black carbon by coating
sulfate for different BC monomer numbers (Ns =

50, 100, 200, 300) at different wavelengths (5.5, 7.5,
and 9.5 µm). Rsul = 0.5 µm for sulfate. a = 0.025 µm,
k0 = 1.2 for BC. Df = 1.8 for bare BC, Df = 3.0 for
coated BC.

虽然硫酸盐复折射指数的虚部在红外范围内

显著增加, 但其吸收能力仍然远远小于黑碳气溶
胶. 因此, 新鲜状态下的黑碳气溶胶吸收能力随着
黑碳小粒子增多而变大的幅度要大于其在老化状

态. 在 3.5 µm波长下, 具有 300个小粒子的新鲜黑
碳气溶胶的红外吸收截面比具有 50个小粒子的红
外吸收截面大约500%, 而在老化状态下, 相应的红
外吸收截面的增加幅度则相对有限 (约20%).

在新鲜状态下, 不论是在可见光还是红外波
段, 表征黑碳颗粒团簇形态的分形维数 (Df)是影响
其吸收特性的重要参数 [20,52,53]. 然而, 这种形态参
数对黑碳气溶胶红外吸收的影响随着硫酸盐半径

的增大而不断减弱. 为了定量化研究黑碳气溶胶的
分形维数对其红外吸收截面放大系数的影响, 模拟
分析了具有典型分形维数 (Df = 1.8, 2.4, 3.0)的黑
碳气溶胶红外吸收特性, 其中较大的分形维数表示
黑碳团簇形态更加紧密. 在这部分研究中, 假设黑
碳气溶胶的分形维数不随着混合生长而变化, 而且
假设黑碳和硫酸盐的体积也保持不变. 通过定义黑
碳气溶胶团簇形态的不同分形维数之间产生的红

外吸收截面放大系数的相对偏差百分比(
RD(D′

f, D
′′
f ) =

f ′
abs − f ′′

abs
f ′′

abs
× 100%

)
,

以表征黑碳气溶胶分形维数对其红外吸收特性的

定量化影响.
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图 5 (网刊彩色) 不同分形维数 (Df = 1.8, 2.4, 3.0)之间
产生的红外吸收截面放大系数的相对偏差百分比随波长

的变化

Fig. 5. (color online) Wavelength-dependent varia-
tions of infrared absorption enhancement factor rel-
ative deviations of black carbon aerosols by coat-
ing large sulfate particles for different fractal dimen-
sions of black carbon aggregates (Df = 1.8, 2.4, 3.0).
Rsul = 0.5 µm for sulfate. Ns = 100, a = 0.025 µm,
and k0 = 1.2 for BC.

如图 5所示, 假设混合生长后的黑碳气溶胶团
簇形态不变, 其红外吸收截面放大系数和分形维
数具有明显的相关性. 紧凑的黑碳气溶胶 (Df更

大)将产生较大的红外吸收截面放大系数. 分形维
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数为 2.4的黑碳气溶胶红外吸收截面放大系数相
比分形维数为 1.8的情况增加约 4%, 而分形维数
为 3.0的情况则相比其为 1.8时增加 7%—22%. 在
波长为 3.5 µm时, 紧凑的黑碳团簇形态 (Df = 3.0)
的红外吸收截面放大系数比松散的黑碳团簇形态

(Df = 1.8)大 7%. 而这种相对偏差随着入射波长
的增加而增加, 在波长 9.5 µm时可以达到约 22%.
相比可见光波段, 黑碳团簇形态中的分形维数对于
老化黑碳气溶胶红外吸收特性的影响不能忽略, 主
要原因在于硫酸盐颗粒在红外波段的吸收能力得

到明显增强. 这些结果表明, 黑碳气溶胶混合生长
后的红外吸收截面在一定程度上受到黑碳颗粒团

簇结构的影响.

6 黑碳混合生长对其长波辐射强迫
的影响

如图 6所示, 被更大的硫酸盐颗粒包裹, 将导
致黑碳气溶胶在大气层顶的长波辐射强迫显著增

大. 在硫酸盐半径为Rsul = 1.05 µm的情况下, 相
比新鲜状态, 老化黑碳气溶胶在大气层顶的长波辐
射强迫将增大2.6—3.1倍. 具体而言, 假设0.55 µm
波长下的气溶胶光学厚度 (AOD0.55)等于 0.5, 新
鲜状态黑碳气溶胶 (Rsul = 0 µm)在大气层顶的长
波辐射强迫约为 2.1 W/m2, 经过混合生长后, 在
Rsul = 0.75 µm状态下增加至约 3.8 W/m2, 并在
Rsul = 1.05 µm情况下进一步达到 6.2 W/m2. 以
前的研究表明, 黑碳气溶胶在内混合状态下的长波
辐射强迫大于其外混合状态下的长波辐射强迫 [52].
本文重点研究黑碳混合生长状态对于黑碳气溶胶

长波辐射强迫的影响, 不考虑外混合状态下的硫酸
盐贡献. 结果表明, 老化黑碳气溶胶在大气层顶的
长波辐射强迫明显大于其新鲜状态, 而且长波辐射
强迫数值随着硫酸盐外壳厚度的增大而明显增大.

由于体积占比更大的硫酸盐具有相对较小的

吸收能力, 因此相比新鲜状态, 老化黑碳的单次散
射反照率和不对称因子变大. 在短波光谱范围内,
这种变化将增强地表与大气的多次散射, 从而增
加了大气层顶的上行辐射, 因此大气层顶的气溶
胶短波辐射强迫随着黑碳的老化而下降. 如图 6所
示, 对于硫酸盐颗粒半径较小 (Rsul 6 0.35 µm)的
情况, 其老化黑碳气溶胶的红外吸收截面放大程度
较低, 因此其长波辐射强迫相比新鲜状态同样降低
(约 50%). 然而, 随着硫酸盐颗粒半径的增大, 老化

黑碳气溶胶的红外吸收截面放大系数显著提高, 导
致其在大气层顶的长波辐射强迫不断增大. 这意味
着黑碳气溶胶的混合生长倾向于吸收更多的长波

辐射, 从而减少大气层顶的出射长波辐射, 影响气
候长波辐射平衡.
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图 6 (网刊彩色)不同气溶胶光学厚度下 (AOD0.55 =

0.2, 0.5, 1.0), 硫酸盐颗粒半径对黑碳气溶胶在大气层顶
(TOA)的长波辐射强迫的影响
Fig. 6. (color online) Longwave radiative forcing at
top of atmosphere (TOA) for black carbon by coating
sulfate with different thicknesses (Rsul = 0.15 µm to
Rsul = 1.05 µm) and different aerosol optical depth at
0.55 µm (AOD0.55 = 0.2, 0.5, 1.0).

将黑碳气溶胶在大气层顶的长波辐射强迫模

拟结果与当前气候研究中通常使用的球形近似模

型进行了比较, 评估了简化模型的精度. 其中, 新
鲜状态的黑碳颗粒通常被简化成体积等效的均质

单球, 经过混合生长后包裹硫酸盐形成单个核 -壳
球形模型. 这里, 将球形简化模型对于黑碳气溶胶
在大气层顶的长波辐射强迫模拟精度定义为球形

模型与更接近实际情况的团簇模型计算结果的相

对偏差

RD(aggregated, sphere)

=
|Csphere − Caggregated|

Csphere
× 100%.

在新鲜状态下, 基于常用的均质单球模型, 黑
碳气溶胶在大气层顶的长波辐射强迫模拟精度较

低, 明显低估约 100%, 相关结果与短波辐射强迫
相似 [54]. 以前的研究还表明, 以团簇模型和单个
核 -壳球形模型模拟获得的老化黑碳气溶胶短波辐
射强迫相差约 20% [55]. 实验观测指出, 随着混合
生长的不断进行, 黑碳颗粒趋于被更厚的硫酸盐等
粒子包裹, 其团簇形态也从松散结构变得更加紧
凑 [22]. 由于黑碳的这种紧凑团簇形态, 利用单个核
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-壳球形模型计算获得的长波辐射强迫结果与团簇
模型的相对偏差较低. 结果表明, 当硫酸盐较小时,
利用单个核 -壳球形模型计算黑碳气溶胶在大气层
顶的长波辐射强迫估算误差约为 20%, 而随着硫酸
盐变大, 这种差异趋于消除 (<2%). 但是需要指出
的是, 由于新鲜状态下黑碳气溶胶长波辐射强迫被
球形模型严重低估, 因此当前常用的简化模型可能
会高估 (约 100%)黑碳气溶胶混合生长所造成的大
气层顶长波辐射强迫的放大效应.
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图 7 (网刊彩色) 更接近真实情况的黑碳团簇模型与球形
假设模型获得的大气层顶气溶胶长波辐射强迫的相对偏

差 (左轴)和绝对值 (右轴)
Fig. 7. (color online) Relative deviations (left-axis)
and values (right-axis) of longwave radiative forcing
at TOA between realistic BC models with fractal ag-
gregated morphologies and sphere model with single
or core-shell morphologies.

7 结 论

黑碳气溶胶的混合生长显著影响其在大气层

顶的长波辐射强迫. 由于包裹硫酸盐颗粒, 黑碳气
溶胶的红外吸收截面显著放大, 导致黑碳气溶胶老
化后的长波辐射强迫明显大于其新鲜状态, 最高可
达 3倍左右. 更大的硫酸盐粒子将减少黑碳气溶胶
在大气层顶的出射长波辐射, 并产生较大的黑碳气
溶胶长波辐射强迫. 这种影响与短波不同, 在大气
层顶的黑碳气溶胶短波辐射强迫随着黑碳气溶胶

的混合生长而不断降低 [56]. 对于其他大气气溶胶
成分, 如硝酸盐、有机物、沙尘、海盐和水滴等, 同样
易于与黑碳颗粒发生混合生长, 其复折射指数的虚
部也在红外范围内大幅增加. 类似地, 黑碳与这些
气溶胶颗粒混合生长后, 也将趋于增加其红外吸收
截面和长波辐射强迫, 后续需要进一步研究.

黑碳气溶胶及其混合物通过影响地表下行长

波辐射、大气内部的长波升温速率和逸出长波辐射

来影响地气系统的长波辐射平衡. 黑碳气溶胶混合
生长过程中, 随着硫酸盐颗粒吸收贡献的增加, 黑
碳颗粒对于长波辐射强迫的影响趋于减弱. 研究表
明, 黑碳气溶胶的混合生长状态对其长波辐射平衡
的定量化影响具有重要的作用, 有必要在气候模式
中进行考虑, 从而降低黑碳气溶胶辐射强迫效应评
估的不确定性.
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Abstract
Black carbon aerosols affect the shortwave and longwave radiation in climate in a strong yet uncertain way. In aging

process, black carbon particles coated by co-emitted aerosols tend to reduce the shortwave radiative forcing of freshly
emitted black carbon at the top of atmosphere (TOA), however, this effect is still unclear in the longwave range. Here
in this work, we investigate the effect of black carbon aging on longwave radiative forcing. The freshly emitted black
carbon aerosols are simulated to be fractal aggregates consisting of hundreds of small spherical primary particles, and
these aggregated black carbon aerosols tend to be fully coated by the large sulfate particles after aging. The optical
properties of these freshly emitted and internally mixed black carbon aerosols are simulated using the numerically exact
superposition T-matrix method, and their longwave radiative forcings are calculated by the radiative transfer equation
solver. The results indicate that the black carbon longwave radiative forcing at TOA is remarkably amplified (up to 3)
by coating the large sulfate particles, while the black carbon shortwave radiative forcings decrease during their aging.
Moreover, the thicker sulfate coatings tend to increase the longwave radiative forcings of black carbon aerosols at TOA.
These findings should improve our understanding of the effect of black carbon aging on their longwave radiative forcings
and provide guidance for assessing the climate change.
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