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摘要  根据 κ-Köhler 理论, 利用 2006 年中国境内气溶胶浓度的数值模拟结果, 计算总体气溶胶活化为云凝

结核的数浓度, 并评估有机气溶胶对云凝结核数量的贡献。中国境内云凝结核数浓度总体呈东部高西部低的
分布, 这与东部受到更多人为源排放影响、气溶胶浓度高有关。假设气溶胶各类化学组分彼此外混合, 则各
季节云凝结核数浓度为 0.9×103~1.2×103 cm−3, 有机气溶胶对云凝结核数量贡献全年平均为 30%。假设气溶
胶中有机组分彼此内混合并与其他组分外混合, 则各季节云凝结核数浓度为 0.9×103~1.1×103 cm−3, 有机气

溶胶对云凝结核数量的贡献全年平均 28%。尽管有机气溶胶对云凝结核数量的年平均贡献相差不大, 但夏
季和冬季的贡献有较大差异, 原因在于夏季有更多的二次有机气溶胶生成, 而冬季更多的是一次有机气溶胶
排放。因此, 有机气溶胶是中国云凝结核的重要来源, 并且有机气溶胶的混合状态对云凝结核数量有很大的
影响。 
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Abstract  The κ-Köhler theory and a simulation of the aerosol mass concentrations in China for the year 2006 
were used to calculate the number concentration of cloud condensation nuclei (CCN) in China and evaluate the 
contribution of organic aerosol (OA). The number concentrations of CCN in China show a west-to-east gradient, 
due to the stronger anthropogenic emissions in eastern China. Assuming that all aerosol chemical components are 
externally mixed, the number concentrations of CCN are 0.9×103-1.2×103 cm−3 seasonally, and OA contributes 
30% to the annual mean. Assuming that OA components are internally mixed, while inorganic aerosols are 
externally mixed, the number concentrations of CCN are 0.9×103-1.1×103 cm−3, and OA contributes 28% to the 
annual mean. Though the differernce of annual average contribution of OA to CCN number is small when OA is 
external and internal mixed, there is large different spatially in summer and winter due to more secondary OA in 
summer and more primary OA in winter. The results show that OA are important sources of CCN in China. 
Key words  cloud condensation nuclei number concentration; organic aerosol; mixing state 

气溶胶可以活化成为云凝结核, 影响云滴大小
和数量以及云的降水和生命期, 对大气产生间接辐
射强迫。气溶胶形成云凝结核的能力与其粒径及化

学组分相关。有机物质是大气气溶胶的重要化学组

分。有机气溶胶的来源包括燃烧导致的一次性排放

以及气态有机前体物氧化进入颗粒态的二次生成过

程[1]。观测显示, 有机物占北半球近地面大气细粒
子(PM1)质量的18%~70%[2]。中国 14个主要城市的
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观测亦显示, 有机气溶胶占近地面 PM2.5 质量的
34%以上[3]。因此研究有机气溶胶对云凝结核数量 
的贡献, 对理解我国化学‒气候相互作用十分重要。  
现有气候模式考虑气溶胶的直接与间接效应

时 , 常大幅度简化除硫酸盐以外各种组分(如有机
气溶胶、黑碳、海盐等)的微物理化学性质、混合
状态及其演化 [4-5]。模式计算有机气溶胶的气候效

应时把所有有机气溶胶全部看做一种物质(有机碳)
来处理, 且只模拟有机气溶胶总质量, 不包含粒径
分布信息。因此现有有机气溶胶气候效应的估计具

有极大的不确定性[6]。 
Petters 等 [7]提出 κ-Köhler 理论研究不同化学

组分对气溶胶活化为云凝结核能力的影响。 κ-
Köhler 理论的核心是, 用 κ 参数定量表示由于化学
组分吸水对水分活性的影响, 即溶质效应导致表面
饱和蒸汽压的降低。化学组分的 κ 值越大, 其溶液
表面的饱和蒸汽压越低 , 更容易活化为云凝结核。
对于内混合的气溶胶, 可根据各化学组分 κ 值及所
占总气溶胶体积比例 , 加权计算得到总气溶胶 κ
值。Petters 等[7]总结前人实验, 给出多种气溶胶化
学组分的 κ 值 (如纯硫酸铵为 0.61, 纯硝酸铵为
0.67)。总体来说, 气溶胶内的有机组分 κ 值普遍低
于硫酸盐、硝酸盐等主要无机盐组分, 如左旋葡聚
糖(来自生物质燃烧) κ 值为 0.208, 丙二酸 κ 值为
0.227 等。但研究显示, 有机气溶胶的 κ 值随其氧
化程度增加而线性增加[8-9]。 
本文基于 κ-Köhler 理论[7]及中国多物种气溶胶

浓度分布模拟结果[10], 假设典型的气溶胶粒径分布
和混合状态, 由此计算中国境内各类有机气溶胶对
云凝结核数量的季节及全年平均贡献, 以初步评估
中国境内有机气溶胶对气候的重要性。 

1  模式介绍 
Fu 等 [10]利用全球三维化学传输模式 GEOS-

Chem 的亚洲嵌套模式, 模拟亚洲区域 2006 年的气
溶胶质量浓度 , 模式设置详见文献 [10]。GEOS-
Chem全球模式的水平分辨率是 5º (经向) × 4º (纬
向), 在亚洲(70º—150ºE, 10ºS—55ºN)采用高分辨率
(0.667º×0.5º)嵌套网格[11]。全球模式每 3 小时单向
地向嵌套网格提供化学物质浓度边界条件。GEOS-
Chem 由美国宇航局全球模式模拟办公室提供的
GEOS-5 同化气象场驱动[12]。气象场时间分辨率是

6 小时(地面变量是 3 小时), 水平分辨率为 0.667º× 

0.5º, 垂直方向分为 47层。 
GEOS-Chem 包含完整的臭氧‒氮氧化物‒有机

气体‒气溶胶光化学机理 , 但不包括气溶胶详细粒
径信息。模拟的气溶胶质量包括硫酸盐、硝酸盐、

铵盐、海盐 (分两个粒径档 )、沙尘 (分 4 个粒径
档)、黑碳气溶胶和一次有机碳气溶胶。假设一次
有机碳气溶胶排放时 50% 为水溶性, 其余为非水溶
性; 非水溶性一次有机气溶胶每 1.15天衰变为原质
量的 e−1, 其余转化为水溶性 [13]。此外 , GEOS-
Chem 模拟 7 种由不同二次生成途径产生的二次有
机气溶胶(secondary organic aerosol, SOA)。其中 5
种 SOA 是由单萜烯、倍半萜烯、异戊二烯、芳香
烃氧化形成的半挥发性有机物, 可逆分配在一次有
机碳气溶胶上而生成[14], 假设 80%为水溶性。另外
两种 SOA 是由多种有机气体前体物氧化后生成的
乙二醛和甲基乙二醛不可逆吸收进入云滴和液态气

溶胶表面而生成[15-16], 全部为水溶性。 
Fu 等 [10]模拟中国一次性有机气溶胶和可挥发

性有机气体的排放量和时空分布, 初始采用由区域
统计资料建立的人为活动 [17]、生物质燃烧 [18]以及

自然植被排放清单[19]。然后, Fu 等[10]根据中国 10
个非城市站点(包含 3 个背景站、7 个乡村站)观测
的含碳气溶胶浓度时空分布, 利用多元线性回归得
出优化的含碳气溶胶排放清单, 其中有机气溶胶的
排放总量为 6.67±1.30 TgC/a, 较 Zhang等[17]所估算

的排放量高 69%。Fu 等[10]采用 GEOS-Chem 模式, 
根据新的排放清单的模拟值, 乡村和背景站有机碳
气溶胶的浓度模拟提高 59%, 但仍低估近地面有机
气溶胶观测值 61%, 且不同站点观测值和模拟值相
关性非常低, 这表示我们对有机气溶胶的认识, 尤
其是对二次有机气溶胶的来源和生成机理的认识严

重不足。Fu 等 [10]的模拟结果, 是已发表中国范围
有机气溶胶模拟中与观测值最为接近者。因此本文

计算的有机气溶胶对云凝结核贡献, 可视为根据现
有信息的最佳下限估计值。 

2  计算方法介绍 
Petters 等[7]提出描述气溶胶化学对气溶胶吸湿

增长影响的 κ-Köhler理论: 
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其中 Dd为气溶胶的干直径(μm), S 为饱和比, D 为
气溶胶增长湿直径(μm), σs/a 为表面张力系数(N/m), 
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Mw 为水的摩尔质量 (g/mol), R 为理想气体常数
(J/(mol K)), T为温度(K), ρw为水的密度(g/cm3)。气
溶胶干直径 Dd和 κ 值确定时, 根据式(1)可求出气
溶胶吸湿增长曲线, 进而可求得粒子活化的临界饱
和比。若环境水汽饱和比 S 已知, 则可由式(1)推导
出某 κ值气溶胶的临界干直径 Dc: 
 c= exp( 0.33log( ) 3.73 0.667log(ss))D k- - - , (2) 
其中过饱和比百分数 ss=(S−1)×100%, 直径大于 Dc

的粒子可活化为云凝结核。当 κ 值很小时, 式(1)对
于小粒子而言, 曲率效应占主导效应, 溶质效应影
响非常小, 因此式(2)不适用于 κ 值过小(κ < 0.2)的
小粒子气溶胶 [7]。Deng 等 [20]根据在天津市武清观

测的云凝结核数浓度和气溶胶粒径分布, 指出用临
界直径方法计算的云凝结核数和观测值之间相关性

非常好, 是研究气溶胶活化为云凝结核的简单有效
方法。 
我们根据 GEOS-Chem 模拟结果, 提取 10种气

溶胶组分(包括硫酸盐、硝酸盐、水溶性一次有机
碳气溶胶、7种 SOA)从地面到 2 km高度的月平均
浓度值。这 10 种组分是细颗粒气溶胶的主要组分, 
而且对气溶胶吸湿性贡献较大。将水溶性一次有机

碳气溶胶质量乘以 1.3, 得到水溶性一次有机气溶
胶质量 [21]。纯硫酸盐和纯硝酸盐的 κ 值分别为
0.61 和 0.67[7]。根据不同前体物生成 SOA 氧化程
度的不同, 基于实验室测量假定一次水溶性有机碳
以及链状单萜烯、倍半萜烯、异戊二烯、环状单萜

烯、芳香族可逆生成的二次有机气溶胶的 κ 值为
0.1[7,22]。乙二醛和甲基乙二醛二次有机气溶胶 κ 值
分别为 0.21和 0.15[8]。 

GEOS-Chem 模式中没有气溶胶粒径信息 , 因
此我们需要假设中国地区气溶胶典型粒径分布。观

测结果表明, 气溶胶粒径数浓度分布通常成对数正
态分布 [23]。Wang 等 [24]在华山和泰山的观测显示 , 
硫酸盐、硝酸盐和铵盐的质量浓度大部分集中在积

聚模态。Wu 等[23]在北京观测两年的气溶胶粒径数

谱分布, 并用 3 个模态的对数正态分布拟合观测的
粒径谱分布, 得到积聚模的数谱分布为平均中值直
径为 0.13 μm, 标准差为 1.9 μm。因此我们假定无
机气溶胶粒径数谱分布为中值直径 0.13 μm, 标准
差 1.9 μm的对数正态分布。 
目前大部分化学模式无法模拟气溶胶混合状

态, 我们假定气溶胶混合态有两种典型情况, 探究
有机气溶胶的混合状态对其活化为云凝结核的影

响。第一种情况假设所有组分气溶胶彼此外混合。

硫酸盐、硝酸盐、一次和各种二次有机气溶胶数谱

分别独立呈对数正态分布, 其中值直径为 0.13 μm, 
标准差为 1.9 μm。第二种情况假设一次与二次有机
气溶胶彼此内混合 , 其他组分气溶胶之间为外混
合。Sun 等[25]在美国纽约夏季的观测显示, 一次有
机气溶胶的质量分布在以 0.1和 0.6 μm为两个峰值
的积聚模态, 其质量谱较二次有机气溶胶质量谱为
宽。对比不同粒径粒子一次有机气溶胶占总有机气

溶胶的质量分数, 发现 0.1 μm以下小粒子一次有机
气溶胶质量分数较大, 超过 30%, 大于 0.1 μm的粒
子一次有机气溶胶质量分数随粒子直径增大而减少, 
贡献小于 10%。二次有机气溶胶质量分布在 0.6 μm
为峰值的较大粒子上, 且谱宽较窄。我们假定一次
有机气溶胶为中值直径为 0.1 μm, 标准差为 1.9 μm
的对数正态分布, SOA 吸附在一次有机气溶胶上 , 
使得气溶胶粒径长大, 且假定气溶胶谱在增大的过
程中粒径分布的谱宽变窄[25], 此次计算中统一假定
为 1.5 μm。中值直径随二次有机气溶胶浓度升高而
增长。硫酸盐和硝酸盐气溶胶粒径分别独立成对数

正态分布, 中值直径为 0.13 μm, 标准差为 1.9 μm。 
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式(3)表示中值直径为 Dm, 标准差为s 的气溶胶数浓

度的对数正态分布 , 其中 d
dln

N
D
表示任意直径为 D 

的气溶胶粒子的数浓度 , N 为总气溶胶的数浓度。
由式(3)及气溶胶的质量浓度和密度, 可求出气溶胶
的数谱分布。我们使用典型积聚模态的气溶胶密度

1.32 g/cm3 [26]作为无机和有机气溶胶的密度。以北

京及周边地区夏季模拟为例, 夏季硫酸盐和硝酸盐
的平均浓度为 21.0和 2.9 μg/m3, 一次有机气溶胶和
总二次有机气溶胶的浓度为 5.1 和 8.9 μg/m3。图 1
显示硫酸盐、硝酸盐、有机气溶胶内混合的数谱分

布。可以看到质量浓度越大 , 则气溶胶数目就越
多。硫酸盐和有机气溶胶数目远高于硝酸盐。 
由式(2)可计算在一定过饱和条件下的气溶胶

活化为云凝结核的临界半径, 大于临界半径的气溶
胶可活化为云凝结核。我们根据前面计算得到的气

溶胶数谱分布, 计算大于临界半径的气溶胶数目即
为云凝结核数目。图 1 阴影区显示北京地区夏季不
同气溶胶组分活化的云凝结核数目。3 种气溶胶均
有很大部分活化为云凝结核, 活化率分别为硫酸盐 
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图 2  2006年中国近地面(0~2 km)无机气溶胶数浓度的季节平均 
Fig. 2  Seasonal averaged near surface (0‒2 km) inorganic aerosol number concentrations in China in 2006 

 

图 1  北京地区夏季平均不同种类气溶胶数谱分布及活化为
云凝结核数目 

Fig. 1  Aerosol number distributions for different chemical 
species in Beijing in summer and the activated CCN 
number concentration 

92%, 硝酸盐 93%, 有机物 88%。 

3  结果分析及讨论 
3.1  中国气溶胶数浓度的时空分布 
图 2 显示根据 Fu 等[10]模拟的 2006 年中国境
内无机气溶胶质量浓度和上述粒径分布假设计算得

到的无机气溶胶数浓度的季节分布。中国无机气溶

胶数浓度整体呈东高西低分布。东部季节平均最高

超过 3.5×103 cm−3, 西部平均数浓度小于 0.5×103 
cm−3。四川盆地春、秋季处于无机气溶胶数浓度高

值区, 数浓度超过 3.0×103 cm−3。此外, 夏季华北
地区无机气溶胶数浓度明显高于其他地区 , 而春
季、秋季和冬季的高浓度区主要在华北平原南部和

华中地区。 
图 3和 4显示分别假定有机气溶胶外混合和内

混合时, 用 Fu 等[10]模拟的 2006 年中国境内有机气
溶胶质量浓度和上述粒径分布假定计算的有机气溶

胶数浓度的季节分布。有机气溶胶数浓度空间分布

和无机气溶胶类似, 也呈东高西低的分布, 但浓度
值低于无机气溶胶 , 东部最高值到 2.5×103 cm−3, 
西部浓度均低于 0.2×103 cm−3。对比图 3 和 4, 有
机气溶胶数浓度夏季与冬季差异较大, 而春季与秋
季差异较小。有机气溶胶外混合的数浓度同时由一

次和二次有机气溶胶决定, 而内混合时的数浓度仅
由一次有机气溶胶决定。夏季有机物外混合时的数

浓度(全国平均 0.5×103 cm−3)高于有机物内混合的
(全国平均 0.3×103 cm−3)。夏季来自植被的异戊二
烯等有机气体前体物排放量大, 且温度高、光照强
烈, 易于发生光化学反应, 有利于二次有机气溶胶
生成, 而一次有机气溶胶排放量小, 导致内混合的 
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图 3  有机气溶胶外混合假设下 2006年中国近地面有机气溶胶数浓度的季节平均 
Fig. 3  Seasonal averaged near surface organic aerosol number concentrations in China 

in 2006 when organic aerosols are external-mixed 
 

 

图 4  有机气溶胶内混合假设下 2006年中国近地面有机气溶胶数浓度的季节平均 
Fig. 4  Seasonal averaged near surface organic aerosol number concentrations in China 

in 2006 when organic aerosols are internal-mixed 

有机气溶胶数浓度低。冬季有机物外混合时的数浓

度(全国平均 0.3×103
 cm−3)低于有机物内混合的数浓

度(全国平均 0.6×103 cm−3)。冬季集中取暖等措施

排放大量的一次有机气溶胶, 温度低及较弱的光照
条件不利于二次有机气溶胶生成, 因此内混合的数
浓度高于外混合。 
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图 5  所有组分气溶胶外混合假设下 2006年中国云凝结核数浓度的季节平均分布(过饱和度 0.4%, 0~2 km平均值) 
Fig. 5  Seasonal mean CCN number concentration distribution in China when all aerosols are externally-mixed (0‒2 km 

mean at supersaturation=0.4%) 

假定有机气溶胶外混合时, 中国境内总气溶胶
的数浓度春季、夏季、秋季和冬季平均分别为

1.0×103, 1.2×103, 1.4×103和 1.1×103 cm−3, 全年平均
为 1.2×103 cm−3。 
假定有机气溶胶内混合时, 中国境内总气溶胶

的数浓度春季、夏季、秋季和冬季平均分别为

1.1×103, 1.0×103, 1.4×103和 1.3×103 cm−3, 全年平均
为 1.2×103 cm−3。 

3.2  云凝结核数浓度时空分布 
我们分别计算在有机气溶胶外混合及内混合假

设下, 中国境内云凝结核数浓度的时空分布及有机
气溶胶对云凝结核数的贡献。图 5 显示各类气溶胶
组分外混合假设下, 典型过饱和度(ss)为 0.4%时近
地面云凝结核数浓度分布。由于我们假定所有地区

的气溶胶粒径谱分布相同, 中国云凝结核数浓度分
布大致反映气溶胶数浓度分布, 东高西低, 东部地
区最高云凝结核数浓度超过 5.0×103 cm−3, 西部地
区的云凝结核数浓度四季都在 0.5×103 cm−3以下。

云凝结核数浓度的时空分布与无机气溶胶的数浓度

分布非常类似, 这是因为对于外混合气溶胶, 假设
相同的粒径中值及粒径谱宽时, 同样的过饱和条件
下临界半径在不同地区都相同, 数浓度越大就会有
更多可以活化为云凝结核的气溶胶粒子。无机气溶

胶的数浓度高于有机气溶胶数浓度, 且无机气溶胶
的吸湿性高于有机气溶胶, 可活化的比例高, 因此
无机气溶胶活化为云凝结核的数目高于有机气溶

胶, 云凝结核数浓度空间分布更大程度上由无机气
溶胶的数浓度分布决定。 
图 6 显示假定有机气溶胶组分内混合、与其他

气溶胶组分外混合时, 中国地区云凝结核数浓度分
布, 结果与图 5 所示云凝结核数量分布相似, 呈东
高西低分布, 这是因为两种假定计算时无机气溶胶
均为外混合且粒径相同, 而总云凝结核数浓度空间
分布在更大程度上由无机气溶胶决定。云凝结核数

浓度高值区面积比假设所有气溶胶外混合时小。假

设有机物内混合时云凝结核数浓度年平均值为 0.9× 
103 cm−3, 低于外混合假设下的年平均值 1.1×103 
cm−3。具体原因分析见 3.3节。 
对比我们的模拟结果与前人对中国云凝结核数

浓度的观测, 发现我们的计算结果低估云凝结核数
浓度[27-28]。Deng 等[27]冬季在天津武清观测过饱和

度为 0.35%条件下云凝结核数浓度范围为(1.0±0.5) 
×104 cm−3。我们模拟计算武清(天津郊区)冬季的云
凝结核平均数浓度, 分别为 3.6×103 cm−3 (全部外混
合)和 4.0×103 cm−3 (有机气溶胶内混合)。Rose等[28]

观测广州西北部郊区一个乡村站点夏季在过饱和度 
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图 6  一次与二次有机气溶胶彼此内混合, 其他组分气溶胶之间为外混合假设下, 2006年中国云凝结核数浓度的 
季节平均分布(过饱和度 0.4%, 0~2 km平均值) 

Fig. 6  Seasonal mean CCN number concentration distribution in China when primary and secondary organic aerosols are 
assumed to be internally-mixed and other aerosols are externally-mixed (0‒2 km mean at supersaturation=0.4%) 

为 0.47%情况下云凝结核数浓度为 (9.6±5.2)×103 
cm−3。我们模拟计算广州西北部郊区一个乡村网格

点(23.5°N, 113.1°E)夏季云凝结核平均数浓度 , 分
别为 1.9×103 cm−3

 (全部外混合)和 1.4×103 cm−3
 (有机

气溶胶内混合)。低估云凝结核数浓度的一个原因
在于模式严重低估乡村和背景站有机气溶胶达 61%, 
从而低估云凝结核数浓度。将天津武清冬季的有机

气溶胶模拟浓度人为提高 61%, 计算的云凝结核浓
度分别为 4.5×103 cm−3

 (全部外混合)和 5.1×103 cm−3
 

(有机气溶胶内混合), 与观测值的下限接近。将广
州西北部郊区夏季的有机气溶胶模拟浓度人为提高

61%, 计算的云凝结核浓度分别为 2.3×103 cm−3
 (全

部外混合)和 1.6×103 cm−3
 (有机气溶胶内混合), 仍然

低估云凝结核数浓度。另外一个原因是我们假定全

国所有地区所有季节的气溶胶粒径分布都相同, 会
与实际情况产生偏差。Yue 等[29]同时观测广州城区

及其西北部郊区的气溶胶粒径分布, 发现气溶胶数
谱分布有所差异, 郊区的中值直径(0.09 μm)大于城
区(0.07 μm)。Takegawa 等 [30]在东京观测夏季、秋

季和冬季气溶胶不同化学组分在不同粒径的质量分

布, 发现不同季节有所不同。硫酸盐、硝酸盐和铵
盐质量分布的谱宽冬季比夏季更宽, 质量分布的峰

值的中值直径冬季小于夏季。有机气溶胶质量分布

夏季有明显的双峰分布, 且大粒子分布的数浓度峰
值大于小粒子, 而秋季和冬季质量分布呈现较宽的
单峰分布。由于缺乏足够的粒径分布观测资料, 我
们无法准确地假定粒径分布的时空分布, 因此会对
云凝结核的计算产生误差。 

3.3  有机气溶胶对云凝结核贡献 
图 7 显示有机气溶胶外混合假设下, 中国境内

有机气溶胶活化对云凝结核数浓度贡献比例的时空

分布。全国范围内, 有机气溶胶外混合时, 对云凝
结核的贡献在夏季都明显高于其他季节, 反映有机
气溶胶在夏季浓度最高(图 2)。夏季有机气溶胶对
云凝结核的贡献为 37%, 春季、秋季和冬季的贡献
分别为 27%, 29%和 26%。夏季东北地区有机气溶
胶对云凝结核的贡献比较高, 反映由当地植被夏季
排放大量有机气体前体物, 经光化学过程生成二次
有机气溶胶[1]。云南常年有机气溶胶对云凝结核的

贡献都比较大, 季节平均贡献都在 40%以上。模拟
结果显示云南地区无机气溶胶和其他西部地区类

似, 浓度都低于 5 μg/m3, 而云南的有机气溶胶浓度
高于其他西部地区, 浓度为 3~9 μg/m3, 其他西部地
区均小于 3 μg/m3。对于外混合气溶胶, 高的有机 
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图 7  所有组分气溶胶外混合假设下 2006年中国有机气溶胶对云凝结核季节平均贡献的空间分布 
Fig. 7  Contribution of organic aerosol to total CCN number concentrations in China when all aerosols are externally-mixed 

气溶胶质量浓度导致更多的有机气溶胶粒子, 可活
化为更多的云凝结核。四川盆地有机气溶胶对云凝

结核的贡献全年都比较小。对比图 2 和 3 可以看
出, 四川盆地无机气溶胶的质量浓度相对高于有机
气溶胶, 导致有机气溶胶的贡献较低。 
图 8 显示有机气溶胶内混合假设下, 中国境内

有机气溶胶活化对云凝结核数浓度贡献比例的时空

分布。与外混合假设下的分布有较大差异, 其中夏
季和冬季贡献比例的差异较大。假定有机气溶胶内

混合时夏季有机气溶胶对云凝结核的贡献为 25%, 
低于春季、秋季和冬季贡献的 27%, 29%和 32%。
有机物内混合时, 水溶性一次有机气溶胶质量浓度
决定气溶胶的数浓度。我们计算的内混合有机气溶

胶平均数浓度春、夏、秋、冬四季分别为 550, 270, 
490和 370 cm−3。SOA质量浓度则决定气溶胶的大
小。云凝结核的数浓度最终同时由水溶性一次有机

气溶胶和 SOA 共同决定。图 9 显示有机气溶胶内
混合时气溶胶增长的中值直径分布。夏季粒子大小

(平均 0.16 μm)明显大于其他季节(春季 0.12 μm, 秋
季 0.13μm, 冬季 0.11 μm)。但是由于水溶性一次有
机气溶胶较少, 尽管气溶胶粒子较大, 夏季有机气
溶胶对云凝结核的贡献仍低于其他季节, 也低于外
混合假设下夏季有机气溶胶对云凝结核的贡献。冬

季虽然 SOA 浓度低, 但人为活动排放大量一次有
机气溶胶, 在排放粒径分布固定的假设下, 气溶胶
数浓度极高(图 4)。因此冬季有机气溶胶粒径小于
外混合假设粒径, 也有更多的有机气溶胶活化。云
南地区内混合有机气溶胶的贡献比外混合的低, 且
夏秋季低于冬春季。这是由于云南地区全年一次有

机气溶胶质量浓度非常低 , 且夏秋季低于冬春季 , 
主要以 SOA 为主, 导致气溶胶数浓度低, 尽管图 9
显示气溶胶粒径较大, 但有机气溶胶对云凝结核的
贡献仍比外混合的低。 

4  结论 
本文利用三维化学传输模式 GEOS-Chem 模拟

2006 年中国地区气溶胶浓度, 根据 κ-Köhler 理论, 
分别在不同气溶胶混合状态假定下, 计算中国地区
云凝结核的数浓度以及有机气溶胶对云凝结核的贡

献。假设有机物外混合和内混合时, 全国季节平均
云凝结核数浓度分别为 0.9×103~1.2×103 和 0.9× 
103~1.1×103 cm−3, 总体呈现东部高西部低的特征。 
我们进一步计算了有机气溶胶对云凝结核的贡

献。有机气溶胶外混合时对云凝结核的季节平均贡

献为 26%~37%, 高于有机物内混合时的贡献 25%~ 
32%。两种混合状态下有机气溶胶的贡献夏季和冬 
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图 8  一次与二次有机气溶胶彼此内混合, 其他组分气溶胶之间为外混合假设下, 2006年中国有机气溶胶对 
云凝结核季节平均贡献的空间分布 

Fig. 8  Contribution of organic aerosol to total CCN number concentrations in China when primary and secondary  
organicaerosols are assumed to be internally-mixed and other aerosols are externally-mixed 

 
图 9  有机物内混合时有机气溶胶粒径谱分布的中值直径 

Fig. 9  Medium diameters of organic aerosols when primary and secondary organic aerosols are internal-mixed 

季差异较大, 春季和秋季差异较小。外混合有机气
溶胶夏季的贡献明显高于其他季节的原因是, 夏季
高 SOA 的生成导致总有机气溶胶浓度更高。内混

合有机气溶胶冬季的贡献高于其他季节的原因是 , 
冬季有机气溶胶更多的一次有机气溶胶的贡献使得

气溶胶数浓度高于其他季节。 
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本文比较了假定有机气溶胶完全外混合和完全

内混合对云凝结核的贡献, 发现两种假定的结果差
异较大, 尤其是夏季和冬季。由此可见有机气溶胶
的混合状态会影响其活化为云凝结核的能力, 但目
前实验上对有机气溶胶的混合状态认识还很有限 , 
模式也不能很好地模拟有机气溶胶的混合状态。因

此, 要完全了解有机气溶胶的气候效应, 还需要对
有机气溶胶的混合状态从实验和模式模拟分别进行

更深入的探索。 
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