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摘 � 要 � 烟炱气溶胶是大气气溶胶的重要组成部分,它能直接或间接地影响地�气辐射平衡, 进而对全球气候

产生重大影响. 目前,关于烟炱气溶胶光学性质的研究已经成为气溶胶科学中的前沿和热点课题, 对其进行系

统的实验室研究可以为更好地分析和认识外场观测结果提供基础,并为数值模式模拟研究提供准确的基本参

数. 本文简要介绍了烟炱气溶胶的来源和分类, 重点阐述了其气候效应、光学性质的影响因素以及相关的实验

室研究, 并对相应的研究手段进行了总结. 在此基础上还提出了当前主要的科学问题, 同时也对未来这一重要

领域的研究前景进行了展望.

关键词 � 烟炱气溶胶, 光学性质, 辐射强迫.

烟炱气溶胶 ( soot)是大气气溶胶的重要组成成分, 主要由碳质燃料 (主要包括化石燃料和生物质燃

料 )的不充分燃烧产生.其主要来源分为自然源和人为源, 其中自然源包括森林大火以及火山喷发等,

具有区域性和偶然性;人为源包括化石燃料和生物质燃烧、工农业生产以及生活活动等, 具有长期性和

持续性.工业革命以来,人类为了满足自身发展的需要,大量使用煤、石油等化石燃料,因此导致人为源

已经成为烟炱气溶胶的主要来源.就全球范围而言,烟炱气溶胶的排放量约为 8� 24Tg� a- 1
,其中 20%

来自生物燃料燃烧, 40%来自化石燃料燃烧, 40%来自生物质燃烧
[ 1�2]

.

从燃烧学角度来讲,烟炱气溶胶是指燃烧过程产生的含碳颗粒物的总称. 与之相比, 黑碳气溶胶仅

是指对可见光波长很宽范围内有强烈吸收作用的碳质气溶胶的总称
[ 3]
. 从化学组成来分,烟炱气溶胶主

要由黑碳 ( B lack carbon, BC )和有机碳 ( Organ ic carbon, OC )组成.根据二者在光学性质上的区别,认为对

太阳辐射有强烈吸收作用的是黑碳, 包括元素碳 ( E lemental carbon, EC)和其它难熔光吸收有机物
[ 4]
. 一

般在研究过程中通常将元素碳含量等同于黑碳,通过测量两者的含量来计算烟炱的量.有机碳对太阳辐

射的影响主要是散射作用,它的产生与燃烧过程以及大气中有机物在颗粒物表面的气�粒分配等过程
有关.

关于烟炱的定义,目前还不是很明确,除了黑碳以及有机碳,有些研究认为烟炱气溶胶还含有一些

对紫外波段的太阳辐射有强烈吸收的有机物, 这些有机物主要来源于土壤中的腐殖质类物质以及生物

质的燃烧,相对于对太阳辐射吸收没有波长依赖性的黑碳, 这类物质一般称之为棕碳 ( B rown carbon,

B rC)
[ 5]
.因此如何准确的划分烟炱气溶胶成分,还需要随着研究的深入才能给出更准确的定义.

烟炱气溶胶对太阳辐射的吸收和散射作用会造成大气能见度的下降,通过直接和间接作用影响辐

射平衡以及云的微物理过程,从而在全球和区域尺度上影响气候和环境. 2001年 IPCC报告指出烟炱气

溶胶能够产生正的辐射强迫,并且同硫酸盐气溶胶混合在一起时会极大地削弱气溶胶总体的负辐射强

迫作用,尤其是在地表反照率较大的北半球, 这种作用更为明显
[ 6�7]

. 当烟炱气溶胶沉降在建筑物表面

时,还会破坏建筑物的外观.在大气传输过程中,烟炱气溶胶还会为许多气态污染物的非均相反应提供

活性界面.由于烟炱气溶胶对可见光和红外区域太阳辐射的吸收,还会参与对流层 O3和 �OH自由基反

应中的光化学过程,在大气光化学反应中起重要作用
[ 8�11 ]

.

除了对气候和环境的影响,烟炱气溶胶本身也是一种污染物, 可以通过呼吸作用,夹带着吸附的多

环芳烃类、重金属等有毒物质进入人体,从而引起呼吸系统以及心血管疾病,甚至诱发癌症,严重危害人

类健康
[ 12]

.随着烟炱气溶胶排放量的增多, 其对气候和环境的影响也日益明显, 有关烟炱气溶胶光学辐
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射特性的研究也成为大气和环境化学以及大气物理化学的研究热点.通过外场观测、模式模拟等手段,

研究烟炱气溶胶光学辐射性质已经开展较多, 然而相关的实验室研究还较少,仅局限在少数有机物和酸

类与烟炱气溶胶形成内混气溶胶光学性质的研究. 对于烟炱气溶胶的产生条件、混合状态、各种环境因

素的影响研究还没有充分开展,因此要准确定量地评估烟炱气溶胶的光学性质及其对气候和环境的影

响仍需要系统和深入的研究.

本文重点阐述了烟炱气溶胶的气候效应、光学性质的影响因素以及相关的实验室研究,并对相应的

研究手段进行了总结.在此基础上还提出了当前主要的科学问题, 同时也对未来这一重要领域的研究前

景进行了展望.

1� 烟炱气溶胶的气候效应

烟炱气溶胶的气候效应主要是通过影响地 �气系统的辐射平衡而产生的辐射效应, 一般可以分为直

接效应和间接效应两个方面.直接效应主要是指气溶胶通过吸收和散射太阳辐射改变了地 �气系统的能
量收支.硫酸盐以及矿物气溶胶等都表现出很强的直接效应,但总体上显示为负的辐射强迫,而烟炱气

溶胶由于对太阳辐射的强吸收作用而区别于其它气溶胶;间接效应主要是由于改变云的微物理性质, 从

而改变云的反照率以及云量和寿命
[ 13�14]

, 进而间接影响辐射平衡. 其中, 间接效应又包括两个方面: 气

溶胶作为云凝结核使得云滴数浓度增加、云滴尺寸减小, 从而增加了云的反照率, 称为云的反照率效

应
[ 15]

.由于微物理性质的改变而使云中水含量和云的寿命发生变化称为云寿命期效应.

在过去的几十年里,研究人员一直比较关注硫酸盐气溶胶负辐射强迫及其造成的降温作用,然而随

着对烟炱气溶胶认识的不断深入,人们发现烟炱气溶胶在气溶胶辐射强迫的直接和间接效应中起重要

作用. 烟炱气溶胶气候效应的重要性也逐渐被人们所认识,成为气溶胶研究的重点之一
[ 16]

. Ramana than

等人的研究结果表明,在喜马拉雅地区烟炱气溶胶所带来的正辐射强迫,加速了积雪和冰山的融化, 促

使海平面上升,这种作用甚至已经与 CO2产生的温室效应相当
[ 17]

.除了使大气升温会加快积雪融化, 烟

炱气溶胶的沉降使得地面反照率的下降, 同样也加速了这个过程. 20世纪 80年代, C larke和W arren研

究了烟炱气溶胶的沉积对于冰雪表面反照率的影响,结果表明由于烟炱气溶胶在积雪或冰山上的沉积,

使其表面颜色加深从而促进了对太阳辐射的吸收, 加速了冰雪的融化过程
[ 18�19 ]

.曹军骥等人
[ 20]
通过对

西藏冰川冰芯中不同时期的烟炱气溶胶进行检测, 发现自上世纪 90年代起沉积于冰芯中的烟炱气溶胶

显著增大,由于对冰雪反照率影响烟炱气溶胶的沉积已经成为加速冰川融化的重要因素. 明镜等人
[ 21]

的模拟结果显示, 烟炱气溶胶在中国西部冰川雪表的沉降产生的平均辐射强迫为 ( + 4. 0 � 2. 0 )

W�m- 2
,喜马拉雅山中段的东绒布冰芯记录揭示了这些气溶胶主要来源于南亚,说明南亚来源的烟炱气

溶胶对喜马拉雅冰川的融化有促进作用. H ansen等人
[ 22]
估算在北半球烟炱气溶胶对冰雪反照率的影响

所产生的间接辐射强迫为 0. 3W�m - 2
, 并且这种作用对于全球升温以及北极冰川等的影响效果是 CO 2

的两倍. F lanner等人也对此进行了模拟研究
[ 23�24]

, 发现由北美和欧洲所排放的大量烟炱气溶胶沉积在

北极冰川,会导致北极陆地表面温度升高 0. 5� � 1� , 这是导致北极冰川融化的一个重要因素.

同时,由于烟炱气溶胶气候效应所引起的气温变化对季风环流和降水也产生了显著的影响.在过去

的 50年里,由于烟炱气溶胶吸收太阳辐射加热大气,改变了大气的稳定度和垂直运动,进而影响了大尺

度的季风环流和水循环
[ 17, 25]

,很多地区的降水量已经开始减少,尤其是非洲,南亚等热带地区以及中国

北方地区.在南亚地区,由于印度等国家大量使用生物质作为燃料,排放了大量的烟炱气溶胶, 蔓延至整

个印度洋海域,据估算该地区排放的烟炱气溶胶所引起的温室效应是温室气体的 10倍以上
[ 25]

,并且排

放的烟炱气溶胶会与硫酸盐、硝酸盐和铵盐气溶胶粒子混合在一起, 形成内混型气溶胶, 进一步提高烟

炱气溶胶的正辐射强迫.目前已有外场观测发现在印度洋上空有约 3km厚相当于美国陆地面积大小的

棕色污染云团,称之为大气棕色云团 ( A tmospheric brow n clouds, ABCs)
[ 26�29]

. 这种云团主要是由亚微米

尺度的气溶胶组成.使用单颗粒气溶胶质谱对其研究发现,其成分包括烟炱气溶胶,同时还含有矿尘、海

盐、硫酸盐、硝酸盐和有机物气溶胶等
[ 30 ]

.这种大气棕色云团对附近区域的气候和环境具有重要的影

响.近年来一系列模式模拟研究
[ 7, 31�32]

都显示了印度洋海域的 ABC s会降低能见度、减少地表辐射和海

水蒸发量,吸收太阳辐射增加对流层温度,调整大气层顶的净辐射通量. 并且由于 ABCs空间分布的不
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均导致了空间辐射强迫的不对称, 使得印度洋海水梯度发生变化, 减弱了季风循环和湿气的长距离输

送,增加了附近地区的干旱频率,对赤道附近区域的气候和环境产生极大影响. Ramanathan等人的模拟

研究表明
[ 33]

, 在 ABC s的参与下,南亚季风前期春季的降水量会升高, 而随后季风来临的时候夏季降水

量会减少, 这些结果与实际观测到的结果符合得较好. M enon的研究小组通过模拟预测
[ 34]

,就目前的烟

炱气溶胶排放量而言,如果再增加 2� 3倍,会使得南亚季风环流极大减弱,降水量减少 25%, 干旱频率

显著增大,对气候会产生严重影响.这些研究都充分说明了烟炱气溶胶在这一过程中扮演了重要角色.

最近, B ellouin等人
[ 35�37 ]

通过外场观测并结合模式模拟对 ABCs的全球分布及其辐射强迫进行了研究,

结果表明这种棕色云团由于会导致大气升温,从而成为区域的热点 ( ho tspots). 目前已经确定了的热点

区域几乎覆盖整个热带地区,包括南亚印度恒河平原、中国东部地区、亚洲的东南部地区包括印尼、撒哈

拉以南和南非之间的区域、墨西哥和中东地区、巴西大部分地区以及美洲南部的秘鲁. 预计超过 30亿的

人口生活在这样的热点区域,正受到 ABC s的影响
[ 38]

.

烟炱气溶胶排放到大气中, 经历复杂的物理化学过程会形成混合气溶胶,其中内混使得烟炱气溶胶

的正辐射强迫增强达到 0. 54W�m
- 2
,可以抵消其它人为排放气溶胶的总制冷效应,其大气增温效应甚

至已经超过了 CH4 ( 0. 47W�m
- 2
) ,在全球变暖因素中重要性仅次于 CO2 ( 1. 56W�m

- 2
)
[ 39]

. 全球变暖主

要归因于温室气体与气溶胶所造成的辐射强迫不平衡, 然而通过对比烟炱气溶胶 (几天到几周 )与温室

气体 (几年到几百年 )寿命的不同,发现短期内减少烟炱气溶胶的排放,可以更有效地减慢全球变暖的

速度. Jacobson的模式研究
[ 40]
表明,减少烟炱气溶胶的排放比减少温室气体的排放更能减慢全球变暖.

如果除去烟炱气溶胶的正辐射强迫, 可使得这种全球净辐射强迫在 3� 5年内减少 20% � 45% .然而真

正地考察减排烟炱气溶胶、CH4、CO 2所带来的环境降温效应,关于气候响应对这些污染物的时间依赖性

还需更深入的研究.

烟炱气溶胶的光学辐射特性及其对气候和环境的影响与粒子尺寸、化学组成、混合状态和大气实际

环境等因素有关.面对如此复杂的情况,使得研究中还存在很多的不确定性,从而导致模拟结果与实测

结果往往有较大差距.因此亟待开展实验室基础研究, 为模式模拟提供定量信息, 同时结合外场观测对

烟炱气溶胶辐射特性及其影响因素进行系统而深入的研究, 为我国高速发展背景下大气污染的控制提

供新思路和重要科学依据.

2� 实验室研究进展
由于在全球和区域气候及环境中的重要作用, 开展烟炱气溶胶光学辐射特性的实验室研究显得尤

为重要.表 1中列出了目前为止有关烟炱气溶胶光学性质实验室研究的主要结果.从表 1中可以看出,

有关烟炱气溶胶光学辐射特性的实验室研究尚属于起步阶段,研究内容主要集中在燃烧条件、混合态以

及相对湿度 (下文简称湿度 )等几个方面.

不同的燃烧条件会使烟炱气溶胶中的有机碳成分含量有较大变化, 从而对烟炱气溶胶整体的光学

性质产生影响. K irchstetterde
[ 41]
等人对比了生物质燃烧 (木头, 草 )与发动机燃烧 (柴油机 )产生不同气

溶胶的光学性质的波长依赖性,结果表明在相对低温度进行不充分的生物质燃烧产生气溶胶的光吸收

与波长平方 ( �
2
)成反比,而发动机燃烧产生烟炱气溶胶是在高温下充分燃烧产生,吸收与波长 ( �)成反

比. Popov icheva等人的研究表明
[ 42]
燃料燃烧过程中产生的有机 /无机成分对烟炱气溶胶本身的亲水性

有较大影响.脂肪烃和芳香烃使得新生烟炱气溶胶表面疏水,但是随着表面氧化后产生的羟基、羧基等

基团,使烟炱气溶胶表面有亲水的趋势,经过进一步氧化后,亲水性会显著增强. 从而影响了烟炱气溶胶

在成云过程中的作用,进而对烟炱气溶胶的间接辐射强迫产生影响. 由此可见, 燃烧条件对产生的烟炱

气溶胶的光学性质有较大影响.

除燃烧条件外,烟炱气溶胶与其它气溶胶的混合也是影响其光学性质的一个重要因素.一般烟炱气

溶胶的混合方式主要有两种:外混和内混.其中外混是不同气溶胶以单个粒子为单位混合在一起,不形

成一个粒子;内混则是不同气溶胶在单个粒子中的混合. 一般新生烟炱气溶胶与大气中本身存在的气溶

胶形成的一般都是外混型气溶胶,这对烟炱气溶胶本身的光学性质基本没有什么影响.然而在大气传输

过程中,其表面还会通过与大气中广泛存在的各种污染物发生复杂的物理化学作用从而形成不同混合
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态的内混气溶胶
[ 43�44]

,这一过程会极大地影响烟炱气溶胶的光学性质.

表 1� 烟炱气溶胶光学性质实验室研究总结

Tab le 1� Summ ary o f labo ra tory stud ies on the optica l prope rties o f soo t

产生方法 采用方法 研究内容 文献

木头等燃烧,柴油发动机排放 Sp ectrom eters, MULT I 不同来源烟炱气溶胶光学性质的波长依赖性 [ 41]

正己烷,喷气机燃料,柴油燃烧 GC /MS 不同燃烧条件,对烟炱气溶胶中有机成分的影响 [ 42]

乙炔燃烧 TEM, ext inction cell
包覆不同有机物, 烟炱气溶胶亲水性、形貌以及

光学性质的变化
[ 45]

丙烷燃烧 TDMA, CPC, CRDs, nephelom eter
包覆二元羧酸的烟炱气溶胶形貌, 光学性质的

变化
[ 50]

丙烷燃烧 DMA�APM 包覆二元羧酸的烟炱气溶胶吸湿性的变化 [ 54]

丙烷燃烧 TEM, TDMA, APM
硫酸包覆的烟炱气溶胶吸湿性,形貌, 光学性质

的变化
[ 55]

柴油燃烧 DMA�CPC, LOPE S
��蒎烯原位臭氧化包覆烟炱气溶胶对其光学性
质的影响

[ 57]

石墨电极放电
extinction cel,l n ephelom eter,

DMA�CPC
包覆透明棕榈腊的烟炱气溶胶光学性质的变化 [ 59]

石墨颗粒 TDMA, SP2, Photo�acou stic
包覆油酸和丙三醇的石墨颗粒光吸收性质的变

化,并考察了不同壳层厚度对其光学性质的影响
[ 60]

有研究表明,通过二次气溶胶以及有机物在烟炱气溶胶表面的冷凝或者成云过程,烟炱气溶胶几天

内就可以形成内混型气溶胶
[ 45�46 ]

. Adach i等人
[ 47]
对墨西哥城中气溶胶的混合态进行了研究,结果表明

大气中气溶胶颗粒主要是由烟炱气溶胶、有机物和硫酸盐内混而成. Fu ller
[ 48]
的模拟研究表明, 由于烟

炱气溶胶本身形成聚集体或与其它物质的内混,它的吸收截面和辐射强迫都会得到显著提高, 其中形成

聚集体会使吸收截面提高 30%, 如果表面再有硫酸盐包覆会进一步提高两倍. Jacobson的模拟研究发

现
[ 49]

,不同的混合态对烟炱气溶胶的辐射强迫有较大影响, 不同混合态对应的辐射强迫分别为 0. 27

W�m- 2
(外混 ) , 0. 54W�m- 2

(壳核内混 ) , 0. 78W�m- 2
(完全内混,指分子水平的内混 ) .

Zhang的课题组
[ 50]
对内混型烟炱气溶胶 (丙烷燃烧产生 )的光学性质进行了较为系统的研究.他们

使用光腔衰荡光谱和积分浊度仪,对表面包覆丁二酸和戊二酸的烟炱气溶胶 ( 155� 320nm )的光学性质

进行了研究.研究结果表明,表面包覆了二元羧酸对烟炱气溶胶光学性质有较大影响,光散射能力是原

来的 3. 8倍,而吸收性质仅提高约 1. 2倍. 这种吸收能力稍有增强而散射明显增强的变化, 预示这一过

程不会使正辐射强迫增加. 同时他们还发现了随着湿度升高, 包覆戊二酸的烟炱气溶胶的吸收和散射都

有提高,而湿度对于包覆丁二酸的烟炱气溶胶则没有影响.这可能是因为戊二酸在 83%湿度以下就会

发生潮解,过饱和度在 0. 3%以下就会活化成为云凝结核
[ 51�52]

. 而丁二酸的潮解点较高 ( 99% ),所以在

亚饱和状态下不可能吸湿增长,但是在成云过程中也会起到一定作用
[ 53]

.他们还使用串级差示电迁移

率分级器 ( Tandem d ifferent ial mob ility analyzer, TDMA )和差示电迁移率分级器�粒子质量分析器
( D ifferen tialmob ility ana lyzer�aerosol particle mass analyer, DMA�APM )

[ 54]
研究了包覆二元羧酸的烟炱气

溶胶的形貌和吸湿性变化.研究发现,包覆丁二酸的烟炱气溶胶粒子的迁移直径, 质量和粒子有效密度

都有显著上升,但是通过加热除去包覆物质后,这些性质还会恢复,这说明烟炱气溶胶并没有进行重构.

随着湿度的变化 ( 5% � 90% � 5% ),对于包覆了丁二酸的烟炱气溶胶也没有变化. 而对于戊二酸包覆

的烟炱气溶胶粒子质量会上升,但是迁移直径会减少 10% � 40% , 表明随着湿度的增加粒子会更加趋

近于紧密的球体,当湿度降为 5%时并不会恢复, 说明戊二酸的包覆经过湿度变化会使原来的粒子产生

明显的不可逆重构,使之塌缩成小球, 有效密度增大,从而加强了吸收和散射. 使用同样的方法, Zhang

等
[ 55]
还对硫酸与烟炱气溶胶形成壳核结构的内混型气溶胶的吸湿性和光学性质进行了研究. 结果表

明,硫酸与戊二酸效果相似,并且在较低湿度就可以对烟炱气溶胶进行重构 (图 1) ,较大地影响烟炱气

溶胶的光学性质和吸湿性. M ikhailov等人
[ 45]
也研究了在包覆戊二酸前后烟炱气溶胶光学性质随湿度的



124�� 环 � � 境 � � 化 � � 学 30卷

变化, 实验结果表明包覆戊二酸后,烟炱气溶胶的表面会由疏水变为亲水,表面疏水粒子的光学性质与

湿度无关,而表面亲水粒子的光吸收性质随湿度变化最高可使吸收截面提高 3. 5倍.

图 1� 烟炱气溶胶重构前后的透射电镜图片

( a)为新生烟炱气溶胶聚集体; ( b )暴露于 1. 5� 1010 cm- 3的 H 2 SO4蒸汽中 12s后的烟炱气溶胶聚集体 [ 56]

F ig. 1� T ransm iss ion electron m icroscopy im ages o f ( a) fresh soot agg lom erates and

( b) soot exposed to 1. 5 � 1010 cm - 3H 2 SO 4 vapo r for 12s

除了酸类与烟炱气溶胶的内混, Schna iter等人使用 A IDA烟雾箱系统, 原位臭氧化 ��蒎烯的方法产
生包覆二次有机气溶胶 ( secondary organic aeroso ls, SOA )的烟炱,结果表明与外混相比 SOA的包覆会使

烟炱气溶胶的吸收截面增大 1. 8� 2. 1倍, 并且这种增强效应与米理论 (M ie theory)计算得到的结果符

合得较好
[ 57]

. 由于有机物广泛存在于大气中,会很快地包覆在烟炱气溶胶表面, 随后硫酸盐会进一步吸

附在气溶胶和有机物上,最终的结果使得烟炱气溶胶的表面由疏水变成亲水
[ 58]

. G ang l
[ 59]
等人采用实验

室与模式模拟相结合的方法研究了烟炱气溶胶表面包覆巴西棕榈蜡形成内混气溶胶的光学性质.采用

三种模式计算的吸收系数与实验值对比发现, 同心球模式得到的结果 (吸收系数提高 1. 6倍 )与实验结

果 (吸收系数提高 1. 8倍 )符合得较好,但略小于实验值, 推测原因有两点: ( 1)实验得到的内混型烟炱

气溶胶不是模式中所假设的球形,而是不规则的, 这种形状对应的吸收能力更强. ( 2)小粒径的粒子对

吸收的贡献以现在的实验方法还难以定量. Sh ira iw a等人
[ 60]
使用光声光谱仪研究了油酸和丙三醇对石

墨颗粒包覆前后吸收系数的变化,考虑了壳层厚度对吸收系数的影响,结果表明包覆厚度越厚,对吸收

能力的增强效果越强.

通过上述的实验室研究可知,烟炱气溶胶的内混对其吸收和散射都会产生影响,影响程度与内混物

质的物理化学性质有关,并且包覆后气溶胶表面可能会由疏水变为亲水,使得湿度也成为影响其光学性

质的重要因素,并对烟炱气溶胶成云能力也产生影响,而在云微物理过程中的作用对气溶胶的间接辐射

强迫还会形成反馈,因此内混作为对烟炱气溶胶直接和间接辐射效应都会产生较大影响的一个因素, 将

是今后实验室研究应该着重开展的方向.

目前,有关烟炱气溶胶的光学性质及其对气候和辐射影响的研究已经开展较多,并取得了一定的结

果,但是研究中还存在很多不确定的地方,比如烟炱气溶胶浓度本身存在着很大的空间不均一性,气溶

胶尺寸分布和质量浓度测定的不准确会给辐射强迫的估算带来较大误差
[ 16, 61]

, 例如烟炱气溶胶的排放

量在区域尺度范围就有 200%以上的误差,全球尺度上的误差至少有 50%
[ 9]
. 而另一方面, 烟炱气溶胶

与云的微物理过程存在复杂的关系, 例如由于在成云过程中, 通过与水的相互作用,气溶胶会发生重构,

从而使得烟炱气溶胶的吸收截面发生改变, 对其辐射强迫产生重大的影响
[ 62]

. 由烟炱气溶胶沉降所引

起的冰雪反照率的变化所带来的间接辐射强迫目前还考虑较少,由此所估算全球辐射强迫的相对误差

高达 130% .正是由于对这些问题认识的限制, 加上对烟炱气溶胶物理化学性质了解的不完全, 对于辐

射强迫的估算还存在较大的不确定性.目前在气候模式中所使用的辐射传输模块是基于米理论发展起

来的, 存在一系列的假设, 例如假设颗粒物都为圆球形等, 这种处理方式适用于没有污染区域的云滴和

硫酸盐液滴, 但是对于烟炱气溶胶以及含有烟炱的颗粒物则存在较大的误差
[ 63]

.并且大多的全球气候

模式都是将烟炱气溶胶与其它物质以外部混合处理,如果在模式中将烟炱气溶胶与硫酸盐共混物或者

形成硫酸盐包覆烟炱的结构,在全球尺度内都会很大程度地加强烟炱气溶胶的正辐射强迫.还有研究表
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明,在计算烟炱气溶胶质量吸收截面 ( mass abso rpt ion cross section, MAC)时, 尽管采用相同的测量方法,

但由于采用三种不同的计算颗粒物质量的方法,会导致最后得到数值分别为 5. 3 m
2� g- 1
、9. 5 m

2� g- 1
、18

m
2� g- 1 [ 64]

. 面对这种情况,发展合理、准确、标准化的烟炱气溶胶光学性质测定和计算方法显得尤为

重要.

总之,烟炱气溶胶的光学性质研究还存在诸多问题, 比如大气吸附物种、环境要素以及不同气溶胶

混合态的影响机制等还不是很清楚, 模式中假设的不合理,也使预测结果存在一定误差. 因此积极开展

实验室对烟炱气溶胶混合态对光学性质的定量研究,为模式提供准确参数, 对于提高模式模拟的预测准

确度至关重要.而开展这方面的研究,迫切需要建立现代先进的气溶胶光学性质在线动态研究实验技术

和手段,以提高对烟炱气溶胶光学性质及其影响因素的在线检测和分析能力.

3� 研究方法

实验室研究烟炱气溶胶的光学性质主要是对其吸收、散射和消光系数进行测量.其中测量吸收的方

法主要有光声法和沉积法 (包括消光仪和烟尘粒子吸收光度计 ) , 还有一种是差值法, 即用消光系数减

去散射系数来得到吸收系数.

实验室应用最多的直接测定气溶胶吸收的方法是光声法 ( Photoacoust ic absorption spectrometer,

PAS). 这种方法是将气溶胶样品装入一个共振器中,当受到光照时样品会吸收光能,这些能量以热的形

式在载气中传递,在共振器作用下形成稳定的声波,然后对其进行测量. 由于光声光谱测量的是样品吸

收光的大小,因而反射光、散射光等对测量干扰很小,这种原位测量方法最大的优点是有效地排除了气

溶胶散射效应的干扰
[ 65 ]

.另一种测量气溶胶吸收的方法是沉积法,即将气溶胶样本沉积在过滤器上, 然

后通过对实验装置的设计,将气溶胶样本散射光强度进行收集并测量,从而直接得到吸收的光强.基于

这种工作机理的典型的实验装置有消光仪
[ 66]

( A etha lom eter)和烟尘粒子吸收光度计
[ 67]

( Part ic le soot

absorption photometer, PSAP) .但是由于气溶胶对散射光的影响,使得这种方法存在一定误差. 另外由于

过滤器上的气溶胶粒子彼此距离很近以及过滤器自身对光的散射影响,多次散射现象普遍存在,使得实

际测得的吸收性能要大得多
[ 68]

. 针对以上问题, Petzold等使用了一种新的测量方法 �多角度吸收光度
法

[ 69�70]
(M ultip le�ang le absorption pho tometry, MAAP),同时测量透过过滤器上气溶胶样本的光强和后向

散射光强,收到了较好的效果.

差值法是指利用气溶胶粒子的消光系数减去散射系数,得到吸收系数的一种方法, 最早是由 Lew is

和 Dzubay于 1986年开始使用,至今已有 20年.相对于其它方法,这种方法要求气溶胶粒子的紊乱程度

要很小,因此是一种很好的用于校正的参考方法
[ 71]

.然而这种方法比较适用于吸收较强的气溶胶粒子,

对于散射型气溶胶粒子,消光和散射很接近,这时通过两种效应相减得到的吸收效应的准确度就会大大

降低.这种方法需要应用一个消光池,用以测量在一定波长范围内,气溶胶样本的消光效应,一般使用分

光光度计或者光腔衰荡光谱 ( Cavity ring down spectroscopy, CRD s); 还需要一台用于测量气溶胶散射效

应的装置,实验室用来测量气溶胶散射的方法主要是积分浊度仪 ( Integrat ing nephelometer) ,可测量三波

段光的散射.目前,这种方法的应用极为广泛.在 1999年 A ID I烟尘气溶胶光学性质研究中就采用了这

种方法
[ 72]

.整套实验装置是由 A ID I气溶胶烟雾箱、473nm Wh ite消光池、积分浑浊度仪和 230� 1000nm

的光学消光池组成.为了增加消光测量的准确性, Schnaiter等人
[ 73�74]

在原有实验装置的基础上,将消光

池部分做了改进,使得光路在消光池中发生一次折叠, 光路的长度增加了一倍, 从而提高了消光测量的

准确性,这种消光池被称作长程消光池 ( Long path ex tinct ion spectrom eter, LOPES) .另一种对气溶胶进行

消光测量的方法是光腔衰荡光谱,这是一种可以提供高检测限 ( 10
- 6
m

- 1
)的测量消光系数的方法.在腔

体两边使用两面高反射镜片 ( > 99. 995% ), 一束激光在镜片之间反射成百次使得光程达到几千米, 从

而拥有很高的检测限.

Thompson等人最近开发了一种新的测量技术
[ 75]

.这种方法特点是将光腔衰荡光谱与积分球浊度仪

结合起来.光腔衰荡的共鸣腔使用积分球搭建, 在腔体两侧安装 CRDs的反射镜片, 散射光通过积分球

侧向的光电倍增器检测.这种技术可以实现同时测定消光系数和散射系数, 并且同时具有较高的检测限

(消光系数: 10
- 7
m

- 1
,散射系数: 10

- 6
m

- 1
),避免了由于不同测量仪器条件不同所产生的误差.
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4� 总结与展望

烟炱气溶胶作为大气气溶胶的重要成分, 直接或间接影响着全球及区域气候变化,并威胁着生态平

衡和人类健康.虽然我国研究人员在烟炱气溶胶外场观测方面已经开展了一系列的工作, 如汤洁等

人
[ 76, 77 ]

在浙江临安、西藏拉萨地区、青海瓦里关山、四川温江等地对烟炱气溶胶浓度进行了较长时间的

观测研究;王庚辰等人
[ 78]
在北京北郊、河北香河多次测量了烟炱气溶胶浓度; 曹军骥

[ 79]
等人对西安烟

炱气溶胶进行了观测和分析;陶俊等人
[ 80]
对广州城区的烟炱气溶胶浓度也进行了观测研究. 近些年来,

针对烟炱气溶胶辐射强迫的模式模拟也逐渐开展
[ 81�85]

.这些研究不断加深我们对烟炱光学辐射特性的

认识.然而, 对于烟炱气溶胶光学辐射特性的研究还存在很多挑战性问题,比如有机 /无机成分分离比较

困难, 烟炱气溶胶浓度的测量方面存在较大不确定性; 直接辐射强迫计算还不够精确;烟炱气溶胶在大

气中经历一系列老化过程、各种环境要素对其光学性质的影响还不是很清楚;对气候变化造成的间接影

响也具有不确定性.不仅如此, 由于烟炱气溶胶在大气中空间和时间分布的不均匀,有关烟炱气溶胶的

尺度分布、垂直分布以及与其它气溶胶混合方式的实验结果的缺乏, 导致模式模拟的结果误差还较大.

在这种情况下,开发建立现代先进气溶胶光学性质在线动态研究实验技术和设备、积极开展烟炱气溶胶

实验室基础研究,同时结合外场观测和大气模式模拟,对烟炱气溶胶光学辐射特性开展全面系统的研究

是未来亟需开展的内容.

从我国可持续发展和气候变化研究的角度出发,开展烟炱气溶胶光学辐射特性的研究具有非常重

要的意义.我国的能源结构和环境特征有别于西方发达国家,化石燃料和生物燃料是我国的主要能源,

加上各地尤其是城市地区各种机动车使用量的快速增加, 都将带来各种燃料不充分燃烧过程中烟炱气

溶胶排放量的增加
[ 86�87 ]

.这对我国的区域气候、大气环境和人类健康均产生负面的影响. 基于这种环境

条件, 我们应当不断加深对烟炱气溶胶光学辐射特性的认识,准确评估其辐射强迫,提高对气候变化的

科学认知,并为我国可持续发展下环境污染的控制提供科学基础.
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THE INVESTIGATIONS OF OPTICAL PROPERTIES OF SOOT

WANG L ei� � GE Maofa� � WANG W eigang

( B eijing N at ion alLaboratory forM olecu lar Sciences ( BNLM S) , Inst itu te of Ch em istry, Ch inese A cadem y of S cien ces, Beij ing, 100190, Ch ina)

ABSTRACT

A s a ma jor component of atmospheric aeroso ls, soot could affect the Earth�atmosphere radiat ion balance

directly by absorb ing and scattering incom ing so lar ligh t and indirectly by modify ing c loud formation as cloud

condensation nucle i ( CCN ). The optica l propert ies o f soot are strong ly dependent on their chem ica l

composit ion and physical characterist ics such as shape, morpho logy and m ix ing state. These propert ies vary

significan tly when aerosols are sub jected to atmospheric ag ing, g iv ing r ise to large uncerta inties when rad iation

force in the climate system is eva luated assum ing fixed partic le properties. In order to reduce uncertainties and

estima te the rad iat ion fo rce accurately, a better understand ing of the effect of soo t on climate is necessary,

w hich requires quantitative characterization of the re lation betw een optica l properties, m ix ing state and

morpho logy o f soot aeroso ls. In th is situation, laboratory researches are o f great importance to understand th is

coupling effect and could contribute to comprehending the f ield observed events and prov ide the basic

parameters to model forecas.t In th is rev iew, the c lassif ications and em ission sources o f soot are introduced. In

add ition, the effect of soot on climate as w e ll as the recen t internationa l laboratory researches and state of the

art w ith in this area are concluded. In the end, thema in sc ientific prob lems are put forw ard, and the prospect

is a lso made.

Keywords: soo ,t opt ical properties, rad iat ive forc ing.


