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沙尘气溶胶粒子表面变性对云滴形成过程的影响
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摘要：利用1997年5月14日辽宁省气溶胶和云滴谱航测资料，讨论了沙尘气溶胶粒子表面变性产

生的不溶性沙尘粒子外包可溶性硫酸铵层的混合气溶胶粒子作为凝结核的增长规律，计算了由混

和核形成的云滴谱特征，并与纯硫酸铵盐核进行对比。结果表明：混和核上初期形成的云滴谱型比

纯硫酸铵盐核上初期形成的云滴谱型要宽，更接近实际观测到的云滴谱分布。
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Abstract：On tlle CCN(Cloud Condensation Nuclei) condition of mineral aemsols coated with

(NH4)2 S04 by heterogeneous—phase chemical pmcesses，the mle of the condensation growth process of

droplets is discussed first．Based on the aeros01 and cloud droplet size distribution data measured in me

aerial surveV in Liaoning on May 1 4，1 997，the cloud drop size distributions are calculated for rnineral

aeros01s coated with(NH4)2 S04 and pure(NH4)2 S04 nuclei，respectiVely．Comparison shows that me

cloud drop size distributions fbr mineml aeros01 coated with(NH4)2 S04 are wider man the ones for

pure(NHd)，SOd nuclei，and the fomer is in agreement better weU wim the obsen，ation than tlle latter．
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0 引言

近年来，中国北方频繁发生的沙尘暴事件引起

了国内外的广泛关注，沙尘暴已经成为一个严重的

地球环境问题¨引。沙尘暴是大气中沙尘气溶胶粒

子的重要来源旧J，我国北方沙尘暴波及地区，沙尘

气溶胶粒子含量较高M J。特别是每年春季受蒙古

气旋等天气系统影响，沙尘粒子不断由西北和内蒙

古地区输送到辽宁上空，加之我国主要以煤为能源，

硫污染较重，尤其是在冬春取暖季节，也正是我国沙

尘暴发生的季节，大气中S的含量更大b1。国内外

许多观测事实表明，沙尘气溶胶粒子在传输过程中

表面化学特性受s污染物作用产生变性使得沙尘

粒子表面覆盖着一层可溶性盐∞J，理论研究表明

S0。与沙尘粒子的相互作用可使得可溶性硫酸盐在

沙尘粒子上形成07。10J，所以沙尘与s污染共同产生

的这种特殊气溶胶粒子在大气中增多，其凝结增长

特性不同于均质可溶性核。沙尘天气的出现很可能

通过这种变性的沙尘气溶胶粒子影响云的微物理过

程，从而影响降水过程。

本文利用1997年春末在辽宁观测的一次气溶

胶航测资料，讨论凝结核为纯硫酸铵盐核和混和核
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的不同凝结增长规律，并计算由纯硫酸铵盐核和混

和核形成的云滴谱，结合实测气溶胶和云滴谱资料

讨论混合气溶胶粒子对云滴凝结增长过程的影响。

1仪器和测量

气溶胶粒子和云滴的测量采用美国PMS公司

机载粒子探测设备PCASP一100x(无源空腔气溶胶

粒谱仪探头)、FssP一100(前向散射粒谱仪探头)。

PcAsP—loox和FssP一100是根据Mie散射理论，依

散射光强的大小，推算粒子半径，前者汇集所有方向

的散射光来测量粒子的半径，具有1个量程O．11—

3．0“m，并且带有干燥器，测得的是云内干气溶胶

粒子；而后者只使用前向散射光来推算粒子的半径，

具有分辨率及量程不同的4个档，本文量程为2．O

～32．0斗m，分辨率为2仙m⋯。。

本文采用的航测资料时间段为1997年5月14

日16时至18时，航高为206．5—4 885．3 m，飞行区

域为沈阳、辽中、新民、法库、康平，飞行中同时测量

温度、露点。图1为16时59分到17时35分观测

到的温度和露点以及相对湿度随高度的分布，

3 000 m左右高度的相对湿度随高度增加，并且大

于87％，这一相对湿度被认为是云边界的临界相

对湿度¨2|，所以可以认为云底边界在3 000 m左右

高度。图2中的点线为高度在3 430 m的粒子谱，
相对湿度／％
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图1 1997年5月14日16时59分至0 17时35分

温度、露点和相对湿度的垂直分布

Fig．1 Vertical profiles of temperature，dew point and

relative humidity from 16：59 to 17：35 BST

on May 14，1997

处于云底边界以上，观测时问为17时32分—33

分，粒子半径范围为0．11～31斗m；实线为高度在

4 630 m处的云滴谱，处于云中部，观测时间为17

时26_27分，其中半径小于3汕m的气溶胶粒子缺

测，粒子半径范围为3．0～36．15¨m。图3为16时

47分一17时53分观测的半径3¨m以上气溶胶粒

子和半径3仙m以下的气溶胶粒子数密度的垂直分

布。从图3可以看出，半径3¨m以下的气溶胶粒

子数密度随高度增加递减，特别是在3 000 m以上

数密度随高度减小的趋势迅速增大，而半径3¨m

以上气溶胶粒子数密度在3 000 m以上迅速增大。

半径3斗m以下的气溶胶粒子核化凝结增长从而使

其数密度降低，而较大的云滴产生使得半径3¨m

以上的气溶胶粒子数密度增加，可以认为3 000 m

左右为云底高度，与用相对湿度判断的云底高度一

致。
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图2 1997年5月14日气溶胶粒子谱分布

Fig．2 Aeros01 particle size distribution

on May 14，1997

2混和核的凝结增长

在讨论云滴的凝结增长时，通常假定核化模式

为球形纯盐核，即完全为可溶性盐的均质球形核，而

对于沙尘硫化所产生这类特殊的混合气溶胶粒子，

在核化模式中本文采用球形沙尘粒子表面外包球形

可溶性层的模型进行处理H 3I：

导：1+堡一—三。 (1)
￡∞ ， r 一，．o

上式与经典的柯拉方程¨4 J

孚：1+竺一妥 (2)

  万方数据



212 南京气象学院学报 第30卷

皇
＼

越
蝮

粒子(r≤3斗m)数密度／cm一3
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图3 1997年5月14日16时47分到17时53分

观测的r≤3肛m气溶胶数密度和r>3斗m

气溶胶数密度的垂直分布

Fig．3 Venical pro“les of the obseI吖ed number

concentIation of aerosols with a radius greater than

3 pTn and smaller than or equal to 3¨m fr。m

16：47 to 17：53 BST on May 14，1997

相比，在溶液项的分母包含不溶性沙尘核的半径，．。。

对于水汽在混和核上的凝结，当溶液滴达到临

界半径后，过饱和度lS继续维持，水滴可以靠水汽的

扩散而增长。联立解饱和比表达式、质量扩散方程、

热扩散方程、能量守恒方程、克劳修斯一克拉珀龙方

程和公式(1)可得此类混和核形成的云滴的凝结增

长方程：

r害吃卜等+南)。㈩
其中．r为水滴半径，Q，2五牙瓦—』万，D

K。Rr z]虹。￡。(丁)

是水汽分子扩散系数，p。是水的密度，丁是环境温

度，瓦是干空气导热系数，毛是每克水汽的凝结潜

热，尺是普适气体常数，￡。(丁)是环境空气温度为丁

时的平水面饱和水汽压，弘。是水汽摩尔质量，c，=

芎等，盯。为溶液滴的单位表面能，n是水汽比气
体常数，c。：华，m。是溶质质量，i是van，t

÷印泓
Hoff系数，M。和M。分别为水和溶质的摩尔质量。

对于云滴群的凝结增长，随着空气团的上升冷却，过

饱和度不断增大，达到更多凝结核的临界相对湿度，

更多的核被活化，从而凝结所需的水分就要增多。

凝结所需的水分增加并且大于空气膨胀冷却单位时

间可以提供的水分时，过饱和度开始下降。利用克

劳修斯一克拉珀龙方程嚣=篇，可得
警喝警也警。 ㈩

其中：z为高度，w为云滴液水含量，Q，

=专(爱芬一簧)，g为重力加速度，c，为干空气比

热’Q2=p(等+券)一0．623，p为气勋为空
气密度。

而考虑纯硫酸铵盐为凝结核所采用的凝结增长

公式¨41为：

，．警=Q，(5一等+等)。 (5)

因此分别考虑纯硫酸铵盐核和混合气溶胶为凝结

核，两者的凝结增长规律不同。

对于大部分混和核，可溶部分所占的体积比不

大于10％[15。，假设干粒子可溶部分占整个核的体

积比占，为0．1，由此计算出每个通道里气溶胶所含

的不可溶核半径r0的大小，同时根据公式(1)分别

计算出每个通道粒子所含可溶性盐的质量m。。根

据观测资料，气溶胶中可溶性盐主要为(NH。)：SO。，

其中(NH。)：SO。含量的量级为10。11 g／cm3‘16‘1 8I。

通过公式(1)、(2)算出的硫酸铵盐的质量量级与观

测值一致。

已知相对湿度厂＼温度丁、露点温度瓦以及上升

速度豢，代人公式(3)、(4)和(5)就可以分别计算和

讨论混和核上与纯硫酸铵盐核上在增长一定时间之

后形成的云滴谱。

3 结果分析

3．1 混和核与纯硫酸铵盐核的凝结增长规律

根据观测当时云中的温度、气压和上升气流速

度，令温度丁=273 K、气压p=600 hPa、上升速度豢

=2 cm·s～，由于考虑的是单个气溶胶粒子的凝结

增长，忽略其凝结对水汽减少的影响，令公式(4)中

的水汽凝结项一Q：警=o，得到过饱和度s=Q，警
f，并通过公式(1)计算出在此过饱和度下处于平衡
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状态的混和核粒子与纯硫酸铵盐核粒子的半径，以

此半径作为f=O s初始粒子半径，分别计算给定硫

酸铵盐质量的混和核与纯硫酸铵盐核凝结增长曲线

(图4)和给定干核半径的混和核与纯硫酸铵盐核凝

结增长曲线(图5)。由图4可以看出，由于混和核

里有不可溶的核，在(NH。)：sO。含量相同的情况

下混和核比纯硫酸铵盐核的半径大，因此在凝结增

i

罪10-
№
爨

长的初期，相同的过饱和度下混和核凝结的水滴的

尺度要大于纯硫酸铵盐核凝结的水滴。从图5可以

看出，对于干核半径相同的混和核与纯硫酸铵盐核，

由于混和核所含的硫酸铵盐量比纯硫酸铵盐核所含

的少，因此混和核活化的临界相对湿度大于纯硫酸

铵盐核凝结的水滴，纯硫酸铵盐核凝结的水滴更早

过临界点而迅速增长。

10—4
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网4 给定硫酸铵盐质量的混和核与纯硫酸铵盐核凝结增长曲线(m。：硫酸铵盐质量)

Fig．4 Growth cur、，es of drops for mineral aerosols coated witll(NH4)2 S04 of giVen mass and pure(NH4)2 s04 nuclei

of given mass(m。：(NH4)2S04 mass)
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图5 给定干核半径的混和核与纯硫酸铵盐核凝结增长曲线

干核半径，代表纯硫酸铵盐核的凝结增长曲线；r0：不可溶核半径，代表混和核的凝结增长曲线)

F追．5 Gmwth curves of drops for the coated mineral aemsols(r。)and

pure(NH4)2 S04 nuclei(r)with giVen dry nuclei radius
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3．2 混和核上与纯硫酸铵盐核上形成的云滴谱

假设17时32分3 430 m高度上PCAsP观测

到的气溶胶干粒子为混和核，相对湿度是

94．78％，通过公式(1)可以计算出在此相对湿度下

处于平衡状态的混和核粒子半径，以此半径作为f=

0 s初始粒子半径¨9|。将混和核上形成的云滴谱和

17时26分4 630 m高度上观测到的实际云滴谱进

行比较(图6)，可以看出随着时间的增加，与初始粒

子谱相比，计算的粒子谱逐渐向大尺度方向偏移，其

谱型、谱宽与实际云滴谱比较接近。初期由于上升

气流的存在，空气冷却使得相对湿度增加，当环境相

对湿度增加到大于粒子凝结增长所需的临界相对湿

度时，粒子开始迅速增长。由图可见，由于前几个通

道的小粒子未被活化，被活化的大粒子迅速增长，计

算的云滴谱出现双峰，随着时间的增加峰值不断向

大尺度方向偏移，30 s之后计算的云滴谱出现大于

30恤m的云滴并且数密度与实际云滴谱接近，可以

认为混和核上形成的云滴谱谱型、谱宽和实际云滴

谱基本一致。

lO一2

10一3

101 102

半径／“m

圉6混和核上形成的云漓谱随时间的变化

Fig．6 Time eVolution of could drop size

distribution for mineral aerosols coated wim(NH4)2S04

类似混和核的情况，假设17时32分3 430 m

高度上PCASP观测到的气溶胶干粒子为纯硫酸铵

盐核，通过公式(2)可以计算出在相对湿度

94．78％下处于平衡状态的纯硫酸铵盐核粒子半

径，以此半径作为f=0 s初始粒子半径。将纯硫酸

铵盐核上形成的云滴谱和17时26分在4 630 m高

度上观测到的实际云滴谱进行比较(图7)发现，纯

硫酸铵盐核上形成的云滴谱谱宽比实际云滴谱小，

102
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图7 纯硫酸铵盐核上形成的云滴谱随时间的变化

Fig．7 Time evoJu【ion of c】oud sjze dist“bution fbr

pure(NH4)2S04 nuclei

无法计算出实际云滴谱中较大的云滴。

表1为}昆和核与纯硫酸铵盐核上形成的云滴谱

与实际云滴谱微物理特征量的对比。由表1可见，

相同时间后，纯硫酸铵盐核上形成的云滴谱的算术

平均半径和含水量要大于混和核上形成的云滴谱。

这是由于前几个通道的混和核所含的硫酸铵盐要小

于纯硫酸铵盐核，混和核中的较小粒子的临界相对

湿度要相应地高于纯硫酸铵盐核中的小粒子，并且

始终比环境相对湿度高，所以混和核的前几个通道

的小粒子无法被活化，从而影响了混和核上形成的

云滴谱的算术平均半径和含水量。由表1还可见，

相同时间后，混和核上形成的云滴谱谱宽要大于纯

硫酸铵盐核上的云滴谱，与实际云滴谱更为接近。

这有以下两个主要原因：(1)在考虑混和核的情况

下，被活化的气溶胶粒子数要少于纯硫酸铵盐核的

情况，所以在水汽一定的条件下，混和核中较大的凝

结核可以分到更多的水汽，从而凝结增长到更大的

尺度；(2)考虑混和核作为凝结核实际上增加了大

气凝结核中巨核的量，相应地较大的云滴也增多。

这里采用的气溶胶粒子谱的高度为云底高度附近，

这也是新云滴产生的高度，混和核物理模型对于生

长初期云滴谱谱型、谱宽特别是较大的云滴可以较

好地反映。

4 结论

(1)沙尘气溶胶变性后产生的混和核上形成的

云滴谱谱宽和谱型与实际云滴谱基本一致，而纯硫

酸铵盐核上形成的云滴谱谱宽较窄，无法模拟实际
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表1计算云滴谱与观测实际云滴谱微物理特征■的对比

Table 1 Computed and obsenred mean radius，water content and width of drop size distribution

云滴谱中较大的云滴，因此混和核物理模型可以较

好地反映生长初期云滴谱谱型、谱宽特别是较大的

云滴。

(2)相同时间后混和核上形成的云滴谱的算术

平均半径和含水量皆小于纯硫酸铵盐核上形成的云

滴谱，对于较小的混和核，其凝结所需的上升速度或

是环境相对湿度比纯硫酸铵盐核所需的要大，相同

的环境条件下，可以认为混和核比起纯硫酸铵盐核

更不利于云滴的凝结增长。
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