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哈尔滨地区气溶胶粒子光学常数的实验研究
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摘要：气溶胶广泛存在于环境中，对人的健康和气候有着不可忽略的影响，因此，对气溶胶的

检测是环境科学领域的一项重要研究工作。本文采用透射法测量气溶胶粒子系的红外光谱透射

率，并结合Mie理论和K—K关系式反演获得哈尔滨地区气溶胶粒子的等效光学常数，为哈尔滨地

区气溶胶的监测提供数据参考。结论如下：对文献中的煤灰粒子的光学常数的反演表明本文所用

反演模型是可靠的；哈尔滨地区沙尘暴天气与晴朗天气所采集的气溶胶粒子的等效光学常数变化

规律基本相同，其实部在1．45和1．7之间，而虚部在0和0．3之间。
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Experimental Study on the Optical Constant of Aerosol Particle in Harbin Area
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Abstract：Aerosols exist in the environment widely，which have a non—ignorable impact on human

health and climate．Therefore，the accurate detection of aerosols is an important research work in the en—

vironmental science．In this paper，combined with Mie theory and K—K relation，the transmission meth-

od is used to measure infrared spectral transmittance to retrieve the equivalent optical constants of aerosol

particles in Harbin area．Simultaneously，it provides reference data for the detection of aerosols in Harbin

area．The results show that：(1)the inverse model used in this paper Was proved reliable by retrieving the

optical constants of coal ash particles in the reference paper；(2)the equivalent optical constants of aero—

sol particles，which collected in sandstorm weather and sunny weather in Harbin area，have a similar

change rule．The real part of optical constants in Harbin ranges from 1．45 to 1．7，and the imaginary part

ranges from 0 to 0．3．
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0引言

气溶胶粒子广泛的存在于环境中，指悬浮在大

气中的多种固体颗粒以及微小液滴，如锅炉燃烧矿

物质产生的烟气、汽车尾气、风吹起的沙尘、云雾中

的硫酸液滴等。当气溶胶的浓度达到一定程度时，

会极大影响人类的健康，如PMl0粒子可通过呼吸
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进入人体呼吸道，PM2．5粒子甚至可以直达支气管

并在肺部沉积或者通过肺泡直接进入人体血液。此

外，气溶胶粒子在云中作为凝结核能极大影响云的

辐射特性，同时还有吸收和散射太阳短波辐射和地

球长波辐射的作用，对地区的天气和气候产生重要

的影响。因此，开展气溶胶粒子的辐射特性研究对

环境医学、生态学、大气辐射学、大气光学、大气化

学、气候学等学科都有重要意义。

光学常数m=n+航是粒子的基本物性参数之

一，实部n主要与光的散射有关，虚部k则与光的吸

收有关。其中吸收指数k是大气气溶胶吸收特性的

一个重要参数，它决定了大气气溶胶在辐射和气候

效应中的作用是加热还是冷却¨J。光学常数与粒

子的组分、温度及其表面状况等因素有关，且一般不

能直接测量获得，需要通过实验测量粒子系的某些

参数，然后结合相应理论反演模型获得。由于至今

为止还没有既全面又权威的各个地区气溶胶粒子光

学常数的数据库，气溶胶粒子光学常数的反演仍是

粒子辐射传输领域的一个研究热点。

求取光学常数的实验方法一般分为：反射法、散

射法和透射法等。其中，反射法更适于比表面积较

小的块状物质的光学常数计算，在入射波长较小时，

由于试样表面存在大量凹凸不平的空隙，表面不是

光学光滑，故而不服从Fresnel方程，并存在测量偏

差旧。J。散射法能够保持粒子的自然状态，对于某

一波长的光学常数需测量三个不相关方向的散射

量，一般只能给出一个或者几个波长下的数据，很难

得到光学常数的光谱分布∞“J。透射法也可使粒子

保持自然状态，具有精度高、测量范围广、实验设备

简单等的优点，可直接测量粒子在某一光谱范围内

的透射率，但是其计算光学常数的反演模型较为复
扛[9—13]
／J、 O

本文通过采集哈尔滨地区气溶胶粒子样本，观

测其表面形态及粒径大小、分析样品组分，最后采用

透射法测量气溶胶粒子的红外光谱透射率，并结合

Mie理论和K—K关系式反演气溶胶粒子的等效光

学常数。

Q。。=专∑(2n+1)(I an 12+I b。12)(2)
Q山=Q。。一Q。。 (3)

式中m——复数实部；

广尺度参数，x=7rD／A；
D——粒径；

A——入射电磁波的波长；

a。an——Mie散射系数。

a。和b。的表达式为。

沙：(mx)砂。(疋)一，哪。(啊)沙。(疋)

IA．n一吵：(，研)孝。(疋)一m沙。(，研)亭：(疋) ，．、

，，呻：(mx)～b。(疋)一砂。(mx)lIb。(疋)
‘。

1
嘶：(啊)f。(x)一妒。(mx)lf．(X)

其中m=n+ik为微粒相对其周围介质的复折射率；

孝。=沙。+缸。，砂。(x)和疋。(疋)为Ricatti—Bessel函数。

对于粒子系，忽略多次散射的影响，并假设粒子

系内各粒子的粒径为连续分布时，一维介质的光谱

透射率可表示为

y^=exp(一口^·￡) (5)

光谱衰减系数取¨纠

风：华rDzQ。，．P(D)dD (6)

式中口——粒子系的衰减系数；

P(D)——粒子粒径分布函数；

Ⅳ0——粒子系内粒子的总数密度。

若气溶胶粒子的尺度参数从粒径分布、粒子数

密度等参量确定且已知，光学常数m=rl,+ik直接与

粒子系的透射率相关，由于m包括两个未知数，还

需补充另外的条件。根据介质的光学色散理论，光

学常数的实部与虚部存在一定的关系，该关系由K

—K(Kramers—Kronig)关系式表示¨5l。砌㈦+争f0器dAo(7)7r J ^n L^。一^。。J

式中P——Cauchy主值积分。

以实验测量得到的光谱透射率作为反问题求解

的已知测量值，将反演模型的目标函数定义为¨5|。

·反演模型 式中y篡芝纛测[y量m(得h≥旒茹率；@’
假定粒子匀质且各向同性，由Lorenz—Mie电 y’(A)——表观透射率。

磁理论知，当一束平面电磁波投射球形粒子上时，粒

子的衰减因子Q。n、散射因子Q。小吸收因子Q幽。，分

别可以用下式表示¨4|。
^ ∞

Q。=≯8[∑(2n+1)(口。+6。)】 (1)

即出射光谱辐射能量E。(A)与透射黑体光谱辐射能

量E出(A)的比值‘9|。yn，：器：訾㈩
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给出任意假定的初值n(A)=n。，在满足各参数

单值关系的取值范围内，采用优化搜索算法，搜索

．|}(A)使式(8)中目标函数达到最小值；然后将得到

的k(A)值代人K—K关系式(7)中，可得到新的随

波长变化的n(A)值，如此迭代直到相邻两次迭代

的k(A)和n(A)分别满足下面关系式。

1厂『—————一
吉√荟(彰一《。1)2签 (10)

1厂『—————一
壶√荟(《一《。1)2垡 (11)

式中胁一波段内按照等间距划分的波长区间的
数目；

n《——第i个波长区间在第_『次迭代中计算

的折射指数；

彰——第i个波长区间在第_『次迭代中计算

的吸收指数；

6——迭代计算中判断是否收敛的标准(取

6=10。4)。

2样本准备及实验

2．1 哈尔滨地区气溶胶粒子的收集

实验使用Safelab公司生产的SF一800八级颗

粒物分级采样器，分别于2011年5月12日8：00～

22：00和2011年6月1日8：00—22：00，在哈尔滨

工业大学一区校园内收集地面附近空气中的气溶胶

粒子，针对在同一地点、两种不同天气中收集到的气

溶胶粒子展开粒子的光学常数实验研究。201 1年5

月12日哈尔滨市为沙尘暴天气，6月1日为晴朗

天气。

2．2压片制备

实验以溴化钾为背景分散剂介质，采用压片法

制备红外光谱实验中的固体试样。

(1)为获得透射性能较好的测量压片，将待测

粒子与纯KBr粉末按5％o的粒子质量比例一起放入

玛瑙研钵中充分研磨混合成粒径较小的粉末；

(2)将研磨好的粉末进行干燥处理

(3)取混合粉末0．1 g放入压片磨具，在10 L／

cm2制成厚度约为1 mm的透明薄片。

(4)取干燥后的纯KBr粉末0．1 g，在同样条件

下制成1 mm的透明纯KBr薄压片。

2．3红外透射率的测量

(1)首先将压制好的纯KBr薄片放在红外光谱

仪内的卡座上进行测试，并采集其红外光谱透射率，

将结果存人计算机内作为测量背景。

(2)测量待测粒子与溴化钾粉末的混合物压片
·342·

的红外透射光谱，将混合物压片放于卡座上，经过控

制软件的处理，所测得曲线即为待测粒子的红外光

谱透射率曲线。

(3)实验重复6次，取最佳实验测量结果讨论。

3分析与讨论

3．1模型验证

为检验本文模型的正确性，采用煤灰粒子作为

被测颗粒试样，并且假定煤灰粒子系为均一粒子系，

粒径为2斗m，体积百分比为．疋=5×10～。采用文

献[16]中给出的0．6—13 p,m煤灰粒子的光学常数

值作为“真实值”，将公式(7)的计算结果作为“实验

数据”，代入反演模型进行计算，将反演所得的光学

常数与原始数据进行比较，如图1所示。

101[=
101

10一二

lO 3

lO一

图1 煤灰粒子的光学常数反演

模拟结果表明反演得到的煤灰粒子光学常数与

原始数据基本一致。由于本文反演模型计算过程中

的“实验数据”是精确的，因此最终的反演误差仅来

自于模型本身的计算误差。计算得到的煤灰粒子的

光学常数实部与原始值吻合较好，而虚部在短波处

的误差比较大，这是由于当粒径一定时，波长越小，

尺度参数越大，导致反演结果出现多值性，从而使反
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演值偏离原始值，因此，在实际测量计算中应保证气

溶胶粒子的粒径足够小。总之，反演结果表明本文

所用的粒子光学常数反演模型是可靠的。

3．2哈尔滨地区气溶胶粒子元素分析和表面结构

分析

采用场发射环境扫描电子显微镜(QUATA

200F)对干燥好的气溶胶粒子进行元素分析，得到

气溶胶粒子的元素组成(其中，c、N、O元素未被分

析)，如表1和表2所示。

表1和表2中，Wt％表示元素的重量百分比，

At％表示原子百分比含量。并且从表中可以看出

Si、m、Ca、Fe、Na、Rb、K等元素含量较高，其他元素

的含量较少。由于气溶胶粒子的采集地点相同，因

此，不同时间所采集的气溶胶粒子的元素种类相同，

只是元素含量略有所不同。

表1 2011年5月12日收集的气溶胶粒子元素分析

Element Wt％ At％ Element

表2 2011年6月1日收集的气溶胶粒子的元素分析

采用QUATA 200F对两日所采集到的气溶胶粒

子的表面结构进行观测，如图2所示。

3．3光学常数的实验反演

将干燥后的气溶胶粒子进行研磨，根据前文所

述的粒子压片制备方法，制备含有气溶胶粒子的KBr

压片和纯KBr压片，然后采用傅立叶变换红外光谱分

析仪获得2011年5月12日和2011年6月1日所收

集到的气溶胶粒子的光谱透过率，如图3所示。

(a)(2011年osfll2日)

图2气溶胶{

(b)(2011年06月01日

F表面结构图

图3哈尔滨地区气溶胶粒子的光谱透射率

(实线为2011年05月12日收集的气溶胶粒子，虚线为2011年

06月01日所收集到的气溶胶粒子)

将实验所测得的哈尔滨地区气溶胶的光谱透射

率代入到粒子等效光学常数反演模型反演得到气溶

胶粒子的光学常数，如图4所示。两日所采集的气

溶胶粒子的等效光学常数变化规律基本相同。即所

采集的哈尔滨地区气溶胶粒子的等效光学常数实部

在1．45和1．7之间，而虚部在0和0．3之间。

4结论

本文的反演模型通过实验测量粒子的红外光谱

透过率，结合Mie理论和K—K关系式反演得到气

溶胶粒子的等效光学常数，将反演结果与混合物有

效介质理论计算值进行对比验证，并计算了典型气

溶胶粒子和哈尔滨地区气溶胶的光学常数，得出的

主要结论如下：

(1)针对煤灰粒子的光学常数的反演表明本文

所用反演模型是可靠的。

(2)沙尘暴天气与晴朗天气所采集的气溶胶粒

子的等效光学常数变化规律基本相同。

(3)哈尔滨地区气溶胶粒子的等效光学常数实

部在1．45和1．7之间，而虚部在O和0．3之间。
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图4哈尔滨地区气溶胶粒子的等效光学常数

(实线为2011年5月12日收集的气溶胶粒子，虚线为2011年6月1 13所收集到的气溶胶粒子)
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