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摘 � � 要

� � 采用已有的气溶胶折射指数等资料,计算了在不同的相对湿度条件下硫酸盐气溶胶的辐射特性。结合两种不

同化学输送模式( CTM )的模拟结果及 LASG GOALS/ AGCM 模式, 模拟估算了考虑相对湿度影响后全球硫酸盐气

溶胶的辐射强迫。结果表明: ( 1) 随着相对湿度的增加,硫酸盐气溶胶的质量消光效率因子在短波波段有所减小,

单次散射反照率仅在长波波段有所增加,不对称因子在整个波段均有所增加; ( 2)用两个 CTM 资料模拟辐射强迫

的结果相差较大,其全球平均辐射强迫分别为- 0. 268 和- 0. 816 W/ m2 ; ( 3)在考虑相对湿度的影响后, 硫酸盐气

溶胶辐射强迫的分布类型与相应干粒子的强迫分布类型基本相同, 但全球平均的强迫值减少了 6%左右。
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1 � 引 � 言

� � 气溶胶通过其直接和间接效应影响着地气系统
的能量收支。由于它能产生与温室气体大小相当、

符号相反的辐射强迫,因此,近年来有关气溶胶的研

究备受科学界的关注[ 1]。但是, 以往的大多数研究

针对的是干环境条件下气溶胶粒子的辐射强迫, 并

没有考虑相对湿度对气溶胶辐射特性的影响。而实

际大气并非�干燥�的理想大气, 即相对湿度不可能

总是小于 50%。因此,考虑相对湿度的变化对吸湿

性气溶胶粒子辐射特性和辐射强迫的影响是十分必

要的。

Charlson等[ 2]对近年来不同研究中所采用的消

光系数进行了系统总结, 并分析了相对湿度对其的

影响,结果发现,不同研究所采用的数值间存在着相

当大的差异。显然, 在确定辐射强迫时,对相对湿度

和云的处理显得相当重要, 如 Hayw ood 和 Ra-

maswamy[ 3] , Penner 等[ 4]以及 Grant 等[ 5]给出的归

一化辐射强迫要比其他研究结果高 2~ 3 倍。这些

学者认为,一旦相对湿度超过某一个临界值, 整个网

格将会被云覆盖,这样,由于强的非线性相对湿度效

应, 模式中云方案的使用将会使辐射强迫增强。

Chuang 等[ 6]曾做过有/无云方案的数值试验, 得到

的辐射强迫要比前几位学者的要小, 而且认为当相

对湿度超过 99%时, 吸湿增长才较显著。但一般来

说,采用平均相对湿度场会导致较小的辐射强迫,这

是由于没有考虑相对湿度的时间变化及其非线性效

应。如果改进气溶胶辐射特性对相对湿度的依赖

性,得到的归一化辐射强迫就较大
[ 7, 8]
。Hayw ood

和 Ramasw amy[ 3]用 GCM 的研究显示, 当硫酸盐驻

留在近地面时,因为近地面相对湿度较大,硫酸盐粒

子的吸湿增长较快, 辐射强迫也较大。另外一些

GCM 的敏感性研究也表明, 辐射强迫是相对湿度的

函数,但对化学成分并不敏感[ 9, 10]。而不同学者模

拟的云区对全球辐射强迫的的贡献相差还较大, 如

4% [ 11] , 11% [ 3] , 22% [ 9] , 27% [ 8]等等。

Hayw ood等
[ 12]
认为, 大多数 GCM 模拟研究都

在面积达 10000 km2 的网格域上取同样的相对湿度

值,并没有考虑相对湿度的次网格尺度变化,而这种

变化可能对硫酸盐气溶胶的直接辐射强迫有着重要

的影响。因此, 他们认为以往 GCM 估算的辐射强

迫是系统性偏小的。Ghan 和 Easter[ 13]却持不同的

观点,认为 Hayw ood 等[ 12]考虑次网格尺度相对湿

度的变化后高估了直接辐射强迫, 估算辐射强迫时
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也没有必要考虑次网格尺度相对湿度的变化。因为

气溶胶的吸水特性主要受气溶胶活化和产生云的条

件的影响, GCM 对辐射强迫的估算偏差并没有那么

大。如果忽略了活化的气溶胶粒子对辐射强迫的贡

献,那么云区的直接辐射强迫将会大大地减小。在

某些条件下,即便考虑相对湿度的次网格尺度变化,

估算的辐射强迫要比整个网格取平均相对湿度值时

所计算的结果要小。

很显然, 国际上有关相对湿度对吸湿性硫酸盐

辐射特性和辐射强迫的影响还存在着一些争议, 不

确定性也很大。本文从气溶胶最基本的物理和化学

特性出发, 精确地计算了相对湿度对硫酸盐气溶胶

辐射特性的影响,并用 GCM 和两种不同 CT M 的结

果对硫酸盐的辐射强迫进行了对比模拟。

2 � 气溶胶资料和 GCM 模式

本文所用的资料包括两部分: 一是气溶胶在整

个太阳光谱段(取 0. 2~ 40 �m)的折射指数资料, 二

是全球硫酸盐气溶胶浓度的时空分布资料。其中,

浓度资料有两个来源: ( 1) LLNL( Law rence Liver-

more National Laboratory )的对流层化学输送模式

GRANTOUR的结果[ 6] (下称 C97) ; ( 2) MPI( Max

Planck Inst itute)的化学模式模拟的结果[ 14] (下称

F97)。这两种资料均包括全球月平均的自然硫酸

盐和由化石燃料燃烧等人类活动引起的硫酸盐浓度

分布, 每年两种因素引起的全球硫排放量分别为

106. 0 � 107 kg 和 97. 3 � 107 kg,其中约 80%是由人

为因素造成的[ 15]。

所用的模式是 LASG GOALS/ AGCM
[ 16]
。模

式为 R15L9谱模式, 模式大气的顶部为 10 hPa, 垂

直方向采用 �坐标。模式中包括了各种主要的物

理过程,并考虑了辐射的日变化以及新改进的气溶

胶参数化[ 17]。

3 � 辐射特性的变化

不同于烟尘等其他一些非吸湿性的气溶胶粒

子,硫酸盐粒子具有吸湿性的特点。而实际大气并

非那么干燥(相对湿度小于 50%) ,全球年平均的云

量基本在 60%左右
[ 18]
。因此, 考虑硫酸盐粒子的

这种特性十分必要。

随着相对湿度的增加,吸湿性和溶解性气溶胶

粒子的尺度将随之增大。当然, 这种增大一方面依

赖于大气中水汽的含量,另一方面,它还依赖于气溶

胶粒子的物理特性和化学成分。在粒子与周围空气

相互作用的过程中,气溶胶粒子将会与水混合, 粒子

的尺度及其分布、形状以及化学构成均将发生变化,

从而其折射指数和粒子的众数半径也随之改变, 并

引起粒子辐射特性的变化。由于对大多数吸湿性盐

和盐类混合物来说, 其结晶时的相对湿度基本小于

40%,因此,在自然条件下,由溶解和结晶湿度不同

而引起的粒子湿度增长曲线的滞后现象通常可忽略

不计[ 19]。本文在保持标准偏差不变的前提下, 通过

改变随相对湿度变化的粒子的众数半径, 考虑了粒

子的尺度分布随相对湿度的变化。表 1给出了包括

干粒子在内的 8种相对湿度条件下硫酸盐粒子的众

数半径和密度值
[ 20]
。不难看到, 在相对湿度为 50%

时,粒子的半径已经增加了。显然,零是一个理论上

的值,与湿度约为 30%的实验室环境条件并不相同。

干硫酸盐粒子的折射指数采用张立盛和石广

玉
[ 15]
收集整理的资料。在不同的相对湿度条件下,

考虑到硫酸盐粒子因吸湿而与水混合, 湿硫酸盐粒

子的密度和折射指数(包括实部和虚部)可按照下式

计算得到:
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其中, �是湿粒子的密度, r mdry 是干粒子的众数半

径, rm 是某相对湿度下的众数半径。m
* 是湿粒子

的折射指数, m
*
water 是水的折射指数,本文计算中采

用Liou[ 21]的资料。这里将计算的不同相对湿度条件

下的密度值也列在表 1中。

� � 根据已得到的粒子的密度及折射指数等的变
化,本文用精确的 M ie散射算法[ 22]计算了 8种不同

相对湿度条件下硫酸盐粒子的辐射特性随相对湿度

表 1 � 8种相对湿度条件下硫酸盐气溶胶的众数半径及密度的变化

相 � 对� 湿 � 度 � ( % )

0 50 70 80 90 95 98 99

rm (�m) 0. 070 0. 098 0. 109 0. 118 0. 135 0. 158 0. 195 0. 231

�( g/ cm3) 1. 70 1. 25 1. 08 1. 14 1. 10 1. 06 1. 03 1. 02

231� 2 期 � � � � � � � � � � � 张立盛等: 相对湿度对气溶胶辐射特性和辐射强迫的影响 � � � � � � � � � � � � � �



的变化。计算中粒子的尺度分布采用对数正态分布

假定,众数半径取自表 1, 标准偏差均取为 2。计算

结果示于图 1中(为明确起见,图中只给出了 5种相

对湿度下的结果)。

� � 对于质量消光效率因子(图 1a)来说,在硫酸盐

粒子散射能力最强的短波, 尤其是小于 0. 7 �m 的

波段, 随着相对湿度的增加, 其值有不同程度的减

小,最大减小值达 2 m 2/ g。从图中不难看出, 在短

波波段,随着粒子半径的增加,其质量消光效率因子

的最大值也在向波长增加的方向偏离。这也说明,

当粒子半径与太阳辐射波长相接近时, 粒子的质量

消光效率因子最大, 散射效率最高。随着波长的增

加,在小于 4 �m 的短波波段, 该因子均有一些增

加,且增幅不小。如果考虑气溶胶粒子与大气中水

汽的相互作用, 那么, 随着相对湿度的增加, 气溶胶

的质量将会有相当大的增加。当相对湿度超过

99. 5%时,湿硫酸盐气溶胶的质量要比相应干粒子

的大 30~ 40倍。相应地,光学厚度将增加 10倍左

右[ 8]。显然,相对湿度的增加将以两种方式影响光

学厚度: ( 1) 通过增加粒子的尺度改变质量消光效

率因子; ( 2) 通过增强粒子与水的混合而影响粒子

的尺度。

单次散射反照率(图 1b)在小于 3 �m 的短波区

几乎没有什么变化,在长波波段则有所增加。长波

波段因入射的太阳辐射能量很小, 气溶胶粒子的消

光效率也很低,因此,气溶胶的影响也很小。已有研

究表明, 气溶胶在红外波段的辐射强迫只占总强迫

的 3%左右[ 23]。

不对称因子变化的特征则有所不同(图 1c) ,虽

然在短波波段其增幅较小, 但在整个波段上,随着相

对湿度的增加, 其值均有所增加。这意味着粒子后

向散射能力将有所减小, 较大的粒子将会使更多的

的辐射散射到前向, 从而使气溶胶的消光效应有所

减小。

对于主要的硫酸盐成分(硫酸、硫酸铵等) , 有些

研究者认为,在对流层典型的相对湿度条件下( 75%

~ 80% ) ,它们的粒子每单位质量浓度的光散射约为

干粒子的两倍
[ 18]
。但从前面的计算中发现, 仅就其
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质量消光效率因子来说, 在大于 1 �m 的某些波段

上才会出现上述情况,而在紫外波段,湿粒子的消光

效率却比干粒子的要小; 其他辐射特性的变化也很

复杂。很显然, 我们不能以简单的递增关系来描述

吸湿性硫酸盐粒子的各种辐射特性随相对湿度的变

化。但箱室模式正是存在着这样的不足。因此, 在

考虑硫酸盐气溶胶粒子的这种吸湿性特征后, 精确

计算其辐射特性的变化是非常必要的。

4 � 辐射强迫的全球分布及变化特征

文中共设计了 5 个试验方案,使用了 C97 3 种

资料(湿自然硫酸盐、湿总硫酸盐以及湿总硫酸盐和

烟尘的外部混合)方案, 2 种 F97资料(湿自然硫酸

盐、湿总硫酸盐)方案。各试验均积分 2年以模拟检

验辐射强迫的季节变化及全球平均特征。

由于烟尘是非吸湿性气溶胶粒子, 因此这里只

考虑它与总硫酸盐气溶胶外部混合的情况[ 17] , 不对

它进行单独讨论。这里也不考虑硫酸盐粒子与大气

中水汽和云等的相互作用过程。

C97湿自然硫酸盐引起的辐射强迫的季节分布

类型和量值与其干粒子的强迫基本相同(图略) , 但

也存在一些细微的差别:夏季,北太平洋地区略微有

所减小,大陆地区则基本没有明显的变化。

C97总硫酸盐的辐射强迫中(图 2) , 与干粒子

的辐射强迫[ 24]相比, 冬季,南半球几块大陆附近相

同等值线的范围均有所减小;夏季,海洋及海陆交界

的地区也存在一些小的差别, 总趋势是减小的。从

图中易看出, 其辐射强迫大值中心集中在两半球受

人类活动影响较大的大陆地区。最大强迫值出现在

夏季的西欧地区, 达- 5 W/ m2。

图 2 � C97 季节平均的湿总硫酸盐的辐射强迫( W / m2)

( a. 冬季, b. 夏季)

� � 这里也给出了 C97 的 3个试验年平均的辐射

强迫分布(图 3)。与其干粒子的强迫相比, 除了上

述海洋中的一些微小变化外, 自然硫酸盐和总硫酸

盐的强迫基本没有明显的变化(图 3a, 3b)。在总硫

酸盐和烟尘外部混合导致的辐射强迫图中(图 3c) ,

较为明 显的特征是: 冬季, 赤道太平洋 地区

- 0. 1 W/ m2等值线范围有所扩大,而夏季的北太平

洋则有所减小。

用 F97资料的两个方案中, 不管是自然硫酸盐

还是总硫酸盐的辐射强迫(图 4) ,其年平均的分布

变化在海洋地区相对明显一些, 大陆地区的变化同

样很小。年平均的最大强迫值出现在东亚, 达

- 3 W/ m
2
。

即便从这两种资料的全球平均逐月变化趋势图
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图 3� C97 年平均的辐射强迫( W/ m2 )

( a. 自然硫酸盐, b. 总硫酸盐, c. 总硫酸盐和烟尘外部混合)

表 2� C97 和 F97 各试验辐射强迫的全球平均值( W / m2)

C97 � � � F97 � � �

自然硫酸盐 总硫酸盐 总硫酸盐+ 烟尘 自然硫酸盐 总硫酸盐

- 0. 106

( - 0. 11)

- 0. 268

( - 0. 28)

- 0. 174

( - 0. 18)

- 0. 47

( - 0. 50)

- 0. 816

( - 0. 87)

� � � � 注:括号内为相应干粒子的辐射强迫[24]。

中(图略) ,也很难直观地看出在考虑相对湿度的影

响后其辐射强迫的总体变化趋势。因此, 此处给出

了上述所有试验的全球年平均辐射强迫值 (表 2)。

从表中不难看出,与干粒子的强迫相比,湿硫酸盐粒

子的辐射强迫均有不同程度的减小。最大减小值为

6%左右( F97总硫酸盐) ,最小为1%左右( C97总硫

酸盐+ 烟尘)。

� � 这里必须要说明的是,这里计算的结果与以往

的研究结果也有所不同。在最早用箱室模式的简单

估算中, Charlson 等
[ 25]
认为, 随相对湿度的增加,粒

子的尺度将会增加, 而大粒子可散射更多的太阳辐

射,从而在用简单箱室模式时将相对湿度对辐射强
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迫的影响因子视为干粒子的 1. 7倍。但由于仅简单

考虑了单次散射反照率和不对称因子的影响, 从而

放大了相对湿度对气溶胶辐射强迫的影响作用。后

来, Haywood 等
[ 11]
用哈德莱中心 GCM 的模拟得到

的湿粒子强迫约为干粒子的 1. 6 倍。他们认为, 随

相对湿度的增加,除紫外波段外,硫酸盐粒子的质量

消光效率总体来说均有所增加, 不对称因子则基本

是增加的趋势。M yhre等[ 8]计算的相对湿度对硫酸

盐辐射特性的影响与本文的结果完全一致。但他们

的敏感性试验表明, 上述湿度影响因子减小到仅为

干粒子的 1. 2倍。并且认为,随相对湿度的增加,气

溶胶的辐射强迫将有�可能�增加。

图 4 � F97 年平均的辐射强迫( W/ m2 )

( a. 自然硫酸盐, b. 总硫酸盐)

� � 在本试验计算的相对湿度对气溶胶辐射特性的
影响中(见图 1) ,随着相对湿度的增加, 虽然在大多

数波段,质量消光效率因子有所增加(这有可能使强

迫增加)。但在太阳能量集中的短波波段,粒子的质

量消光效率因子有所减小, 即光学厚度将有可能减

小;同时,不对称因子在整个波段均增大, 即粒子的

后向散射能力减弱。这样, 在太阳短波波段单次散

射反照率基本保持不变时, 其导致的辐射强迫将有

可能减小。在本文的估算中, 全球平均强迫就是存

在这种减小的趋势。Hayw ood等[ 11]认为, 在相对湿

度增加的前提下,比起增加的质量消光效率因子来

说,增加的不对称因子的影响要小得多。但是,作为

气溶胶 3个基本辐射特性之一, 不对称因子在气溶

胶的辐射强迫计算中占据着同样重要的位置。即便

消光效率因子增大,不对称因子的增加也会导致强

迫的减小。单气柱模式的敏感性试验也表明, 尽管

质量消光效率因子有所增加,但还不足以掩盖不对

称因子增加后所导致的影响。

当然, 相对湿度对气溶胶辐射强迫的影响还存

在着较大的不确定性, 目前这样的工作也正处在探

讨阶段。但在用 GCM 做这样的工作时, 由于受计

算时间限制, 不可能将足够精确的辐射特性完全耦

合到模式中, 因而计算结果之间存在一些偏差是难

免的。另外,本文并未考虑气溶胶粒子作为 CCN的

情况,也未考虑其对大气中水汽和云的影响,因此也

会对模拟结果产生一些影响。而充分考虑气溶胶与

云的相互作用(间接效应)是目前正在研究的课题。

5 � 结果和讨论

本文的模式计算结果与以往的研究结果有一些

明显的不同, 即考虑相对湿度的影响后全球平均辐

射强迫有所减小。在计算的相对湿度对气溶胶辐射
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特性的影响中, 随着相对湿度的增加,虽然在大部分

波段粒子的质量消光效率因子有一些增加, 但在短

波波段,粒子的质量消光效率有所减小;单次散射反

照率的变化在短波波段并不明显; 同时,不对称因子

又有所增大,即粒子的后向散射能力减小。这样, 其

导致的整体效应是辐射强迫将减小。这里还应指出

的是,与气溶胶的其他两个因子相比,不对称因子在

气溶胶的辐射强迫计算中也起着同等重要的作用。

模拟试验表明,当不考虑气溶胶粒子与云水的

相互作用时,吸湿性粒子的辐射强迫对相对湿度的

影响并不十分敏感。与其干粒子的辐射强迫相比,

其最大减小也仅为 6%左右。因此从某种程度上可

以说, 箱室模式夸大了相对湿度对吸湿性气溶胶粒

子辐射强迫的影响。

另外的一些计算也曾显示,当云的光学厚度远

大于气溶胶的光学厚度时,气溶胶的辐射强迫较小,

并且强迫对云和气溶胶相对高度并不敏感[ 23, 26]。

其他一些 GCM 的模拟还表明
[ 3, 9, 18]

,当云和气溶胶

共同存在于高的相对湿度条件之下时, 由于云区产

生的辐射强迫要比晴空区小得多, 这样总辐射强迫

将会减小, 减小的幅度基本取决于云的光学厚度。

当相对湿度达 100%时, 辐射强迫会减小 50%。但

相对湿度小于 90%时, 只减小 5% ~ 20%。减小最

大的地区是相对湿度较高的云和气溶胶共同存在的

地区。从我们的模拟结果来看, 由于与海洋相比,大

陆地区的云量相对较少,因此,海洋地区的变化相对

明显一些也是合理的。

正如 Haywood 等[ 12]所指出的, 由于相对湿度

的时空变化非常大,因此,用分辨率为几百甚至上千

公里的 GCM 来模拟吸湿性气溶胶的辐射强迫还存

在着一些问题。全球尺度上相对湿度和云的次网格

尺度变化也是有待深入研究的课题。
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THE IMPACT OF RELATIVE HUMIDITY ON THE RADIATIVE PROPERTY

AND RADIATIVE FORCING OF SULFATE AEROSOL

Zhang Lisheng � Shi Guangyu

( LAS G, Institute of A tmospher ic Phy sics , Chinese A cademy of Sciences , Beij ing 100029)

Abstract

With the complex ref ract ive index data of sulfate and soot aerosols, the radiat ive property of the aerosol un-

der 8 different relat ive humidity conditions w as calculated in this paper. By using the concentrat ion distribut ion

( from two CTM models) and LASG GOALS/ AGCM , the radiat ive forcing due to hygroscopic sulfate aerosol

w as simulated. The results showed that: ( 1) w ith the increase of relat ive humidity, the mass ext inct ion eff-i

ciency factor decreased in the short w ave spect rum; sing le scattering albedo kept unchanged except for small in-

crease in long w ave spect rum, and asymmetry factor increased in whole spect rum; ( 2) larger differences oc-

curred in radiat ive forcing simulated by using tw o CTMs data, and the g lobal mean forcing simulated w ere

- 0. 268 and - 0. 816 W/ m2, respect ively; and ( 3) w hen the impact of relat ive humidity on radiative property

w as taken into account , the dist ribut ion patterns of radiat ive forcing simulated were very similar to that of dry

sulfate property, but the forcing value decreased by 6% .

Key words: Relative humidity, Radiat ive property, Radiat ive forcing .
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