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Построена новая математическая модель глобального переноса многокомпонентных газовых при-
месей и аэрозолей, включающая формирование в атмосфере сульфатных аэрозолей в обоих полу-
шариях. Расчеты скоростей нуклеации и счетных концентраций частиц выполнялись применитель-
но к зимнему периоду в тропосфере в рамках единой модели с учетом химических и кинетических
процессов трансформации (фотохимия, нуклеация, конденсация/испарение и коагуляция). При
этом наряду с бинарной нуклеацией паров серной кислоты и воды рассматривалось также образо-
вание зародышей частиц и с участием атмосферных ионов. Полученные результаты указывают на
значимую роль процесса ионной нуклеации в формировании аэрозоля в Северном и Южном полу-
шариях в зимнее время. Наряду с уровнем ионизации воздуха, факторами определяющими динами-
ку ионных процессов и их влияние на пространственно-временное распределение аэрозольных ча-
стиц в атмосфере, являются температура, относительная влажность, а также содержание в воздухе
паров серной кислоты и воды.
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ВВЕДЕНИЕ
Исследования формирования аэрозоля и мо-

ниторинг аэрозольных частиц в атмосфере оста-
ются приоритетными задачами. Это вызвано уча-
стием частиц аэрозоля в рассеянии и поглощении
солнечного излучения, а также в гетерогенных
химических реакциях (ГХР), что сказывается как
на климате, так и на содержании в воздухе малых
примесей. Несмотря на важность климатообразу-
ющего потенциала аэрозольных частиц, их влия-
ние на тепловой баланс атмосферы остается не-
определенным [Lowe and MacKenzie, 2008;
Akimoto, 2016]. Причины – большое разнообра-
зие компонентов аэрозольных частиц, различия
их морфологии [Zuend and Seinfeld, 2012] и др. В
ряду атмосферных частиц ключевую роль в атмо-
сфере играет сульфатный аэрозоль (СА), возни-
кающий при совместной конденсации паров во-
ды и серной кислоты и играющий роль ядер кон-
денсации. На поверхности и в объеме СА в
атмосфере происходят ГХР.

При разработке моделей атмосферы принци-
пиально важен корректный учет динамики фор-

мирования СА в тропосфере и нижней стратосфе-
ре. Их образование представляет собой сложную
сумму процессов нуклеации, конденсации/ис-
парения, коагуляции с участием паров воды и
серной кислоты, а также фотохимической транс-
формацией эмитируемых в атмосфере газовых
примесей. Изменчивость динамики каждого из
них при колебаниях метеоусловий приводит к
изменению химического и фазового состава СА
в атмосфере. При этом равновесие в дисперсной
системе устанавливается достаточно медленно,
и в расчетах динамики формирования частиц СА
и прогноза их свойств необходимо использовать
неравновесную функция распределения частиц
по размерам.

Ранее в [Aloyan, 2000; Алоян и др., 2012, 2018]
нами сообщалось о построении трёхмерной мо-
дели переноса многокомпонентных газовых и
аэрозольных микропримесей в Северном полу-
шарии с учетом химических и кинетических про-
цессов их трансформации, а также процессов би-
нарной нуклеации паров воды и серной кислоты,
процессов конденсационного роста и коагуляции
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частиц. Натурные эксперименты показывают,
однако, что рассматриваемый механизм генера-
ции зародышей вторичных частиц аэрозоля не
объясняет нуклеационных всплесков их образо-
вания [Kirkby et al., 2011]. Внимание привлекают
также процессы формирования аэрозольных ча-
стиц в атмосфере с участием атмосферных ионов.
Цель данной работы – дополнить построенную
авторами работы трёхмерную модель модулем
процессов ионной нуклеации [Aloyan et al., 2021],
для оценки влияния ионов на пространственно-
временное распределение счетных концентраций
сульфатного аэрозоля в атмосфере.

МОДЕЛЬ ФОРМИРОВАНИЯ АЭРОЗОЛЯ
Модель глобального переноса многокомпо-

нентных малых газовых примесей и аэрозолей и
образования сульфатных аэрозолей в тропосфере
и нижней стратосфере рассматривается приме-
нительно к сферической Земле в системе коорди-
нат (λ, ψ, z), где λ – долгота, ψ – дополнение до
широты, z – высота. Основные уравнения для
скорости изменения концентраций газовых при-
месей и аэрозолей имеют следующий вид [Aloyan,
2000; Алоян и др., 2012, 2018]:

(1)

(2)

Здесь uj ( ) (u1 = u, u2 = v, u3 = w) (x1 = x, x2 = y,
x3 = z) – компоненты вектора скорости ветра в на-
правлениях x, y, z соответственно;  –
концентрация газовых веществ,  –
концентрация аэрозольных частиц соответствую-
щей фракции, Ng и Na – число газовых веществ и
аэрозольных фракций соответственно, wg – ско-
рость гравитационного оседания; Fgas и Faer – ис-
точники газовых веществ и аэрозолей; Pnucl, Pion-nucl,
Pcond, Pcoag, Pchem – операторы гомогенной и ионной
нуклеации, конденсации, коагуляции и фотохи-
мической трансформации соответственно.

Уравнения (1)–(2) рассматриваются в области
Dt = G × [0, T], где G = S × [0, H], S = {(λ, ψ): 0 ≤
≤ λ ≤ 2π, 0 ≤ ψ ≤ π}, H – верхняя граница расчетной
области. На боковых границах задаются условия
периодичности всех функций по долготе, а на по-
люсах предполагается ограниченность функций
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по ψ. Начальные условия (при t = 0) задаются в
следующем виде:

(3)

(4)

На боковых границах области для функций зада-
ются следующие краевые условия:

(5)

(6)

Здесь Ω – боковая поверхность, n – внешняя нор-
маль к Ω, un – нормальная компонента вектора
скорости, Cb, ϕb – фоновые концентрации газо-
вых веществ и аэрозолей соответственно.

Уравнения переноса и трансформации много-
компонентных газовых примесей и аэрозолей в
атмосфере решались в границах заданной расчет-
ной области. На поверхности земли (z = h) погло-
щение газовых примесей рассчитывалось с уче-
том суммы аэродинамического сопротивления,
квазиламинарного сопротивления приземного
слоя, молекулярной диффузии и сопротивления
поверхностному осаждению.

Для задания краевого условия на первом рас-
четном уровне (на верхней границе приземного
слоя атмосферы) z = h, сопротивление вхожде-
нию примеси на поверхности земли задавалось
суммой трех слагаемых: аэродинамического со-
противления ra, квазиламинарного сопротивле-
ния приземного слоя rb, возникающего вслед-
ствие молекулярной диффузии вблизи Земли, и
поверхностного сопротивления rc, обусловленно-
го поверхностным осаждением. Потоки приме-
сей в приземном слое атмосферы рассматрива-
лись в виде:

(7)

(8)

где  Sc = 1.5 × 10–5 м2 с–1, Pr = 0.71 –

число Прандтля,  – динамическая скорость.

Аэродинамическое сопротивление вычисля-
лось по формуле, приведенной в [Алоян, 2008].
Коэффициент поверхностного сопротивления rc
над сушей определяется из модели, описываю-
щей перенос примесей в почве и деятельном слое
океана с одновременным использованием потоков
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на разделе атмосфера–почва и атмосфера–океан.
Для определения коэффициентов горизонтального
и вертикального турбулентного обмена использу-
ется метод, предложенный в [Kurihara and Televa,
1974].

Ионная нуклеация

Эксперименты показывают [Ferguson, 1979;
Froyd and Lovejoy, 2003], что в процессе ионной
нуклеации участвуют по преимуществу отрицатель-
ные ионы, что связано с известным “предпочтени-
ем знака” [Kusaka et al., 1995]. В присутствии в воз-
духе паров H2SO4 ионы (НNO3)х(Н2О)y преоб-

разуются в кластерные ионы  рост размеров
которых в процессах кластеризации и рекомби-
нации с противоионами приводит, в конечном
итоге, к зародышам аэрозольных частиц. Ско-
рость нуклеации (Jion) рассчитывается при этом
как поток частиц, проходящих через критический
размер зародыша (rcr). Одновременно возникаю-
щие в воздухе нейтральные кластеры, включаю-
щие молекулы серной кислоты и воды, коагули-
руют как с нейтральными, так и с отрицательно
заряженными кластерами. При этом их захват
нейтральными аэрозольными частицами ведет к
снижению Jion [Yu, 2010].

Применение в трехмерных численных моделях
этого алгоритма нахождения Jion встречает, однако,
большие сложности в виду необходимости исполь-
зования огромных вычислительных ресурсов. По-
этому для определения скорости нуклеации, завися-
щей от концентрации серной кислоты, температу-
ры, относительной влажности, скорости ионизации
и площади поверхности предшествующих частиц в
данной модели применяется параметризация Jion от
этих параметров [Yu, 2010]. Подробное описание
модели ионной нуклеации и алгоритме нахождения
ее скорости приведено в работе [Yu, 2010].

Модель фотохимической трансформации

В качестве предшественников частиц вторич-
ного аэрозоля рассматривались процессы фото-
окисления эмитируемых с поверхности серосодер-
жащих компонентов антропогенного и биогенного
происхождения, в том числе эмитируемого океана-
ми диметилсульфида (CH3SCH3). Всего учитыва-
лось 72 индивидуальных газовых компонента
[Алоян и др., 2018].

Ядра конденсации

Для описания пространственно-временной
изменчивости в атмосфере концентраций ядер кон-
центрации и спектра размеров в расчетах использо-
вались 20 дискретных интервалов от ≈3.5 нм до

−
3NО

−
4HSO ,

0.58 мкм. Отметим, что по данным натурных экс-
периментов счетная концентрация ядер конден-
сации изменяется по высоте в пределах от ∼10 до
нескольких сотен частиц в 1 см3 [Hofmann, 1990].
При этом считалось, что ядра конденсации пред-
ставляют собой инертные частицы, превращаю-
щиеся в сульфатный аэрозоль лишь при оседании
молекул серной кислоты и воды или захвата мел-
ких частиц сульфатного аэрозоля, возникающих
в процессах нуклеации. Распределение концен-
трации ядер конденсации задавалось в диапазоне
от 0.18 до 9.98 × 108 м–3 [Алоян, 2008]. Суммарная
удельная поверхность ядер конденсации в на-
чальный момент составила ≈0.26 мкм2/м3. По
данным [Yu, 2010] это сводит к минимуму их вли-
яние на динамику ионной нуклеации.

Численные эксперименты выполнялись при-
менительно к обоим полушариям в разных гео-
графических точках в зимнее время в Северном по-
лушарии при следующих входных параметрах. Чис-
ло уровней по вертикали – 20 (от 100 до 46000 м). В
численных экспериментах вычислялись скорость
бинарной нуклеации паров Н2О и Н2SO4, необхо-
димая для нуклеации пороговая концентрация
Н2SO4, критический размер кластера, а также
временная изменчивость функции распределе-
ния частиц по размерам. Метеорологическая ин-
формация заимствовалась из базы данных Евро-
пейского центра по среднесрочным прогнозам
(ECMWF) для января 2002 г.

РЕЗУЛЬТАТЫ ЧИСЛЕННЫХ РАСЧЕТОВ
На рис. 1–3 приводятся результаты расчетов

пространственной изменчивости в атмосфере
скоростей ионной нуклеации паров воды и сер-
ной кислоты. Эти данные для высот 4.2, 7.2 и
10.4 км и зимнего времени отвечают картине спу-
стя 18 часов после инициализации модели. Близ-
кие картины пространственного распределения

Рис. 1. Глобальное распределение скоростей ионной
нуклеации (см–3 с–1) спустя 18 ч. после инициализа-
ции модели. Высота над подстилающей поверхно-
стью 4.2 км, зимнее время (январь 2002 г.).
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Jion наблюдаются и спустя 6, и 12 ч после инициа-
лизации модели, что говорит об установлении
близкого к стационарному пространственно-вре-
менному распределению Jion в атмосфере.

Из данных расчетов следует, что Jion характе-
ризует значительная пространственная неодно-
родность. Так, на высоте 4.2 км образование заро-
дышей частиц с участием ионов осуществляется
лишь над районами, располагающимися над озе-
ром Байкал, районами Камчатки, а также над ре-
гионами, занимающими северо-восток и северо-
запад Американского континента. В пределах об-
ластей локализации этого процесса в атмосфере
скорость генерации в них зародышей меняется
более, чем на порядок величины. Появление этих
контрастов говорит о высокой чувствительности
процесса ионной нуклеации к изменениям ме-
теоусловий, уровню ионизации и инсоляции, со-
держанию примесей в атмосфере и т.д. Несмотря
на высокий уровень ионизации воздуха и низкие
температуры, области образования зародышей

частиц на этой высоте не обнаруживаются в атмо-
сфере над Арктикой и Антарктидой, что говорит о
недостатке серосодержащих примесей антропо-
генного и естественного происхождения в возду-
хе этих регионов.

При подъеме над подстилающей поверхно-
стью характер неоднородности распределения Jion
заметно изменяется. В противовес описанному
выше на высоте 7.2 км области протекания про-
цесса ионной нуклеации занимают практически
всю атмосферу и над Арктикой, и над Антаркти-
кой. При этом в пределах этих областей также
просматриваются ощутимое различие Jion. При
дальнейшем подъеме до 10.4 км генерация заро-
дышей частиц в процессе ионной нуклеации, за-
хватывают практически всю атмосферу при одно-
временном снижении различий Jion в очагах фор-
мирования зародышей частиц, свидетельствуя,
таким образом, о почти равномерном участии
ионов в процессе нуклеации на этой высоте.

Причины выявленной неоднородности про-
странственного распределения Jion видятся в из-
менчивости температуры, относительной влаж-
ности, содержании в воздухе паров серной кисло-
ты и воды, а также различиях уровня ионизации.
Так, влияние ионизации на Jion отчетливо прояв-
ляется на высоте 7.2 км в локализации областей
генерации зародышей частиц над Арктикой и Ан-
тарктикой, см. рис. 2, т.е. в областях с максималь-
ным уровнем ионизации воздуха [Yu, 2010]. Вли-
яние загрязнения атмосферы парами серной кис-
лоты, возникающими при окислении диоксида
серы, диметилсульфата и других серосодержащих
компонентов в наибольшей степени прослежива-
ется на высоте 4.2 км над районами, прилегающи-
ми к озеру Байкал, а также располагающимися на
Камчатке, северо-востоке и северо-западе Аме-
риканского континента. И это вопреки сниже-
нию уровня ионизации при движении от полюса
к экватору [Yu, 2010] и относительно высокие по
меркам зимы температуры, что указывает на пре-
имущественно антропогенное происхождение за-
грязнения атмосферы выбросами диоксида серы и
других компонентов в перечисленных районах.
Влияние температуры на динамику ионной нуклеа-
ции отчетливо проявляет себя на высоте 10.4 км, т.е.
в условиях самых низких температур. Из данных
расчета, см. рис. 3, следует, что на этой высоте ге-
нерация зародышей частиц с участием ионов за-
нимает, практически всю атмосферу. При этом их
образование в очагах характеризует слабо выра-
женные различия Jion.

Подытоживая вышесказанное можно утвер-
ждать, что в тропосфере и особенно в нижней ее
части, т.е. в условиях относительно высоких тем-
ператур в зимнее время решающим фактором в
динамике формирования зародышей частиц в
нуклеации является, по-видимому, влияние заря-

Рис. 2. Глобальное распределение скоростей ионной
нуклеации (см–3 с–1) спустя 18 ч. после инициализа-
ции модели. Высота над подстилающей поверхно-
стью 7.2 км, зимнее время (январь 2002 г.).

–90

90

30

60

0

–30

–60

0 18015060 90 12030 210 270240 300 360330

14
12
10
8
6
4
2

Рис. 3. Глобальное распределение скоростей ионной
нуклеации (см–3 с–1) спустя 18 ч. после инициализа-
ции модели. Высота над подстилающей поверхно-
стью 10.4 км, зимнее время (январь 2002 г.).
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да комплексного ионов на термическую стабиль-
ность кластеров. В тоже время в верхней тропо-
сфере, т.е. в условиях низких температур, решаю-
щим оказывается влияние заряда ионов на
стабильность кластеров из-за дефицита влажно-
сти воздуха. Так, несмотря на интенсивную иони-
зацию воздуха в высоких широтах в Северном по-
лушарии наблюдается заметный спад Jion, по мере
подъема над подстилающей поверхностью, что
связано с резким снижением концентрации па-
ров воды в атмосфере до ≈107 см–3. В Северном
полушарии это приводит к тому, что на высоте
10.4 км, например, величина Jion ≈ 2 см–3 с–1. В тоже
время содержание паров воды в зимнее время в
Южном полушарии на полтора порядка выше, что
приводит к гораздо более высоким значениям Jion.

На рис. 4–6 показан вид рассчитанных в работе
распределений счетных концентраций аэрозоль-
ных частиц различных размеров (от 3.5 до ≈60 нм)
спустя 18 часов после инициализации модели на
высоте 4.2 км. Наряду с образованием здесь ча-
стиц аэрозоля над Байкальским регионом про-
сматриваются также обширные области их фор-
мирование над Севером РФ (Баренцево и Кар-
ское моря), над Норвежским морем и над
Скандинавией, а также над регионами, охватыва-
ющими северо-восток и северо-запад Американ-
ского континента. Образование аэрозольных ча-
стиц в этих регионах, начинающееся на высотах
≈2 км, см. также [Yu et al., 2010] отчетливо про-
сматривается и на высоте 4.2 км. При этом обра-
зование частиц в Байкальском регионе вызвано
высокой антропогенной нагрузкой и, как резуль-
тат, высокими концентрациями паров серной
кислоты (≥5 × 107 см–3). Благоприятствуют ион-
ной нуклеации и достаточно низкие температуры
и достаточно высокий уровень относительной
влажности воздуха (0.6–0.7), что в совокупности
приводит к уровню пороговых концентраций па-
ров серной кислоты на порядок более низких, чем
их содержание над данным регионом. С подоб-
ной ситуацией встречаемся, рассматривая резуль-
таты расчетов над северо-востоком и северо-запа-
дом Американского континента. В то же время воз-
никновение частиц на этой высоте, прослеживаемое
над Якутией, Камчаткой и Сахалином, а также над
акваториями Чукотского, Берингово и Охотского
морей, наблюдается в условиях низкой инсоляции
и невысокого содержания серосодержащих приме-
сей в атмосфере. Формирование частиц в этих обла-
стях обязано в основном транспорту оксидов серы и
сопровождающих его процессов окисления и по-
следующей нуклеацией, что вызывается в зимнее
время низкими температурами (220–245 К) и высо-
кой относительной влажностью воздуха (≥0.65).

Наблюдаемый в расчетах прирост концентра-
ции присутствующей в наибольшей концентра-
ции частиц первой моды вызван генерацией в

Рис. 4. Глобальное распределение счетных концен-
траций частиц вторичного аэрозоля размером 3.5 нм
спустя 18 ч после инициализации модели. Высота над
подстилающей поверхностью 4.2 км, зимнее время
(январь 2002 г.).
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Рис. 5. Глобальное распределение счетных концен-
траций частиц вторичного аэрозоля размером 25.8 нм
спустя 18 ч после инициализации модели. Высота над
подстилающей поверхностью 4.2 км, зимнее время
(январь 2002 г.).
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Рис. 6. Глобальное распределение счетных концен-
траций частиц вторичного аэрозоля размером 60.7 нм
спустя 18 ч после инициализации модели. Высота над
подстилающей поверхностью 4.2 км, зимнее время
(январь 2002 г.).
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АЛОЯН и др.

процессах нуклеации паров воды и серной кисло-
ты мельчайших новых частиц и их захватом ядра-
ми конденсации. Этот захват новых частиц со-
провождается ростом размеров ядер конденса-
ции. Одновременно с этим ядрами конденсации
захватываются из воздуха молекулы серной кис-
лоты и воды, что также ведет к росту размеров ча-
стиц первой моды. Результативно оба эти процес-
са, а также участие частиц первой моды в коагуля-
ционных процессах, ведет к переходу частиц из
первой моды (3.5 нм) во вторую (25.8 нм) и после-
дующие (третью моду 60.7 нм) моды частиц [Kuri-
hara and Televa, 1974]. На рис. 5–6 наблюдается
также прирост концентраций частиц с первой по
третью моду над Арктикой, что связано с участи-
ем ионов в процессе образования частиц.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Приведены результаты расчетов распределе-
ния счетной концентрации вторичного сульфат-
ного аэрозоля в зимнее время. Расчеты выполня-
лись для сферической атмосферы с применением
физически полной модели глобального переноса
многокомпонентных газовых примесей и аэрозо-
лей в региональном масштабе и сопутствующих
физико-химических процессах. Наряду с бинар-
ной нуклеацией паров воды и серной кислоты в
расчетах принималась во внимание и их нуклеа-
ция с участием атмосферных ионов. Найдено, что
ключевыми факторами, определяющими влия-
ние ионов на пространственное распределение
аэрозольных частиц в атмосфере, являются уро-
вень ионизации, а также температура, относи-
тельная влажность и содержание в воздухе паров
воды и серной кислоты. Показано, что влияние
атмосферных ионов на распределение аэрозоль-
ных частиц прослеживается в нижней тропосфе-
ре. Так, на высоте 4.2 км образование зародышей
частиц с участием ионов осуществляется лишь
над районами, располагающимися над озером
Байкал, районами Камчатки, а также над регио-
нами, занимающими северо-восток и северо-за-
пад Американского континента. В пределах обла-
стей локализации этого процесса в атмосфере
скорость генерации в них зародышей меняется
более чем на порядок величины.
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On the Influence of Atmospheric Ions on Aerosol Formation: Numerical Modeling
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A new mathematical model of the global transport of multicomponent gas impurities and aerosols has been
constructed, including the formation of sulfate aerosols in the atmosphere in both hemispheres. Calculations
of the nucleation rates and particle number concentrations were performed for the winter period in the tro-
posphere using a unified model that takes into account chemical and kinetic transformation processes (pho-
tochemistry, nucleation, condensation/evaporation, and coagulation). Binary nucleation of sulfuric acid and
water vapor was coupled with new-particle formation due to atmospheric ions. The numerical results indicate
a significant role of ion nucleation in aerosol formation in the Northern and Southern hemispheres in winter.
The factors controlling the dynamics of ionic processes in the atmosphere and their influence on the spatio-
temporal distribution of aerosol particles involve not only the level of air ionization but also temperature, rel-
ative humidity, and the content of sulfur and water vapor in the air. At a height of 4.2 km, the formation of
particle nuclei with the participation of ions occurs only over the Lake Baikal and Kamchatka regions as well
as the regions of the northeast and northwest of the American continent. Within the regions of localization of
this process in the atmosphere, the rate of new particle generation varies by more than an order of magnitude.

Keywords: numerical model, atmosphere, aerosol, ion nucleation, binary nucleation
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