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地球科学进展

,

大气气溶胶中 丁
、

爱一研究

李忠勤 姚檀栋 谢 自楚
中国科学院兰 州冰川冻土研究所 兰州

提 要 根据对国内外有关文献资料的总结 归纳
,

对 气溶胶 中 歹
、

乏一 的研究

现状及其在不 同类型样品 中的浓度童值分别进行 了阐述 对雪冰层 中的 了和

乏一进行 了本底划分
,

并对这些本底的来源
、

组成及特征进行 了分析
。

关键词 气溶胶 冰盖 沉积 亚洲粉 尘

年代以来
,

国际上强调重视全球大气化学循环和其与大气动力过程
、

气候变化之间

关系的研究〔
,一 ”, 。 当今

,

有关大气气溶胶化学组成
、

传输及来源的研究已成为国际热点
。

气溶胶定义为飘浮在大气中的各种细微固体
、

液体物质
。

一般通过采集 种不同类型的

样品对其进行化学组成的研究
,

即气溶胶样品
、

降水样品和雪冰样品
。

目前
,

在气溶胶化学研

究中
,

有关 二一
、

于的研究吸引了众多科学家的参与
,

研究成果不断涌现
,

并 已积累了相

当多的资料
。

犷研究

气溶胶和降水中的 了研究

了是氮元素族氧化形成的最终产物
。

大气圈中氮的来源有多种渠道
,

主要是人类活

动源和 自然源
。

人类活动主要集中在北半球中纬度地区
,

人类使用的矿物燃料燃烧产生的氮

成分向大气圈注入率为 。, ’ ‘ 〕。 大陆大气降水化学组成的分析表明
,

在北美
,

人为

成因的污染气体主要集中在美国东部和中部工业发达
、

人 口密集的地区
,

这些地区降水中

歹含量高达 一 衅
。

从降水的 子分布等值线上看
,

高于 衅 的地区都可

能受到人为成因氮气的影响 〔
, 〕。 从先前零星报导的中国各地降水中 了含量来看

,

孑浓

度普遍低于美国
。

最高值在北京市为 脾
。

这一差别可以解释为引起大气中氮含量

增加的燃料主要是石油燃料而不是煤 〔的
。

当今
,

人类活动产生的氮成分向大气圈的注入量已

超过了自然源 自然源约 。” 〔 , ,

并仍在增加
。

然而
,

至于它以何种比例参与全球

化学循环
,

如何影响全球氮化物气溶胶
“

本底
”

如果存在的话
,

仍然所知甚少
。

地球生物圈产生的氮气无疑与区域及全球生态变化相联系
,

这些变化包括地面生物种
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类和光合速率 〔
, ,及土壤酸化 〔

,“
、

”’。 目前
,

人们对生物圈产生的氮气无论在量值和过程上的认

识都很有限 〔
, 〕。

与极地类似
,

海洋上空的 了气溶胶来自长距离输送的氮气源
。

据此推测存在一种较

为均一的“纯海洋型 歹本底 ”
,

对此开展的研究一直受到广泛关注
。 。 等 “ , ,

报导了太平洋气溶胶采集网络收集到的多年气溶胶样品的 了分析结果
。

该结果表明
,

太

平洋赤道附近和南太平洋中部上空的 了气溶胶可视为
“纯海洋型本底

” ,

本底值约为

陀
一 ’。 相比之下

,

受亚洲粉尘影响强烈的北太平洋海域 于气溶胶含量可高达 拜 一 ’

以上
。

南半球陆源 子仅占南太平洋中部气溶胶中 牙含量的 左右
。

估计该地区一半

以上的 歹来 自平流层
,

部分证据为
,

赤道南部美属 岛大气气溶胶中 了的季节变

化与 相似
,

而后者 已知存在有平流层源
。

然而
,

等最近又指出
,

通过对气溶胶中

了与
“ 、 ’

的同时测定分析证明平流层不是 了的重要来源
。

等 〔, 。还报导了在西北印度洋 个不同地点三条船上采集到的 年

一 月 个气溶胶样品分析结果
,

该研究为全球气象实验 的一部分
。

文章认为
,

。 拜 一 ’这一量值可以代表南半球海洋中部气溶胶 歹“本底 ”
。

进一步讨论其来源问题

时
,

文章引用了 等 “ 〕的 矛浓度计算模型
,

在仅考虑 的平流源和 内

电源情况下
,

该模式计算出 了浓度值具有显著的纬度效应
,

假定从海面到
、

高度内

的大气为混合很好的对流层大气
,

并在同一纬度带内保持一致
,

则 歹在 一 范围内

浓度值为 一 雌
一 ’ 在 扩一 为 。 陀

一 ’。 根据这一计算结果
,

很容易得到这

样的结论 赤道附近的南半球印度洋
、

太平洋及热带南太平洋上空气溶胶中的 矛均来 自

大气平流层和内电源
。

了在雪冰中的记录

气溶胶在雪冰层中的记录受到沉积机制和冰内的变化影响
,

因此
,

如何选取
、

评价雪冰

地层中的 了浓度值
,

是必须注意的问题
。

从山岳冰川化学研究看
,

同一冰川上不同类型的

样品
,

如新雪
、

粒雪
、

冰川冰等
,

所含的化学成分浓度量值具有明显差别 通常是一种对数正

态分布形式
,

即便是同一类型的样品
,

如冰心样品
,

其中化学成分浓度的纵向变化也可能十

分显著
,

甚至可相差达几千倍
。

此外
,

如果雪层发生消融
,

则融水对化学成分的迁移也会产生

很大影响 〔
,
、

‘ , 。 通常
,

冰川中化学成分浓度的年平均值
,

消除了季节变化的影响
,

较为稳定
,

而且年与年之间的变化一般很小
,

具有较强代表性
。

表 列出了世界各地主要冰心中 犷
、 一

浓度的算术平均值
。

为便于对比
,

时间序列

的选择均相同或相近
,

浓度值一律换算成 衅
。

在此
,

我们根据 了在冰心中的含量和来源
,

将其划分为三种类型的“本底
” 。

南极型 矛本底
。

南极大多数地区和少数亚极地地区冰心中的 于浓度平均值

较为均一
,

低于 衅
。

由于雪层中没有突出的 了高峰值
,

因而排除了来自火山喷发

的可能性
。

许多地区雪层中 歹含量具有季节性变化 〔
, , 一 , ,

但产生高峰值的季节似乎并不

相同
。

例如
,

大多数地区出现在初夏
,

出现在初秋
,

而大气 中陆源气溶胶中的

孑含量高峰值在春季 〔
,‘ , 。 从冰心时间序列上看

,

南极冰盖中的 了和 以
一浓度在近代

没有增加
。
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姚檀栋等 大气气溶胶中 于
、

乏一研究
,

表 全球雪冰中的 歹
、

茱一平均浓度比较 单位 娜

地 点 时 段 子 爱

南极各地 〔
,的

〕

〕

格陵兰地区 〔
, 〕

二

一兄︸门了亡」

⋯
乙乙︸﹃曰

⋯
山

青藏高原及相邻地区

希夏邦马峰

古里雅冰帽

敦德冰帽

天
其它山岳冰川

界 〔
, , 热带秘鲁
〔, , , 北美
〔, , , 瑞士 本世纪初

国际上对南极冰盖中 歹的来源问题 已提出了许多可能的成因
,

如南部海洋气团的裹

携
、

太阳黑子活动
、

平流层源等等
,

并从极地大气环流和外层大气物理学角度进行了分析解

释
,

但争论十分激烈
。

从南极 了浓度的空间分布上看
,

处最高
,

该点附近的平

流层物质可以通过平流层一对流层交换或直接的平流云降水而注入地表 〔
,

这说明至少在

南极点附近
,

了具有平流层源
。

最近
,

新罕布什尔大学的 对 和

地区雪层中
’

通量的测定分析结果 尚未发表
,

也支持了这个观点
。

如果南极

冰盖中的 了的确来 自大气平流层
,

则它代表着一种经长距离输送的高纬度气溶胶
。

秦大

河 对沿南极冰盖最长线路 采集的大批雪层样品中 个表层 厚 样品中

歹浓度的分析研究
,

得出了一些颇为引人瞩 目的结论 极光卵投影 所在区

内雪层中 矛浓度的特殊高值
,

很可能与极光活动有关
,

电离层下部 簇 层 的电子沉降

亦会造成雪层中的 了浓度上升 〔
, , 。这项研究为更深入的国际南极冰盖雪冰化学空间变化

研究项目 建立了总框架
。

北极与海洋型 歹本底
。

从前面所述气溶胶中 了的研究中得知
,

在远离海岸

的大洋上空
,

了气溶胶来自长距输送源
,

并有较为均一的量值
。

可以推定
,

某些地区的冰

川记录了这种长距输送源
“
本底

” 。

在此
,

我们借用“海洋型 子本底
”
一词来定义

。

在表

中
,

可视为具有海洋型 矛本底浓底的冰心为热带秘鲁的 。。 冰心和北美加拿大的

冰心
。

两冰心中的 歹浓度平均值分别为 胖 和 拜
。

海洋型

了本底可能由多种来源组合而成
,

包括人为大气污染源
,

平流层源和 内电源以及占一定

比例的陆源地质成分
。

其气溶胶的主要特征为细型微粒 直径小于 拌
,

多由气一粒转换

机制形成
,

在大气中经历了反复筛选 〔
“ 、 ‘〕。 冰川中的海洋型 了本底与南极本底的最大差
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异在于后者可能以平流层源为主
。

北极冰盖中的 歹具有与海洋型 了本底大致相同的形成机理
,

因此可归结为一类
。

北极冰盖中的 了含量存在明显的季节性变化
,

其成因一直受到人们的广泛关注
〔 ,

冰盖

中 了浓度在 年代以前为 衅
,

而如今翻了一番 见表
,

并仍在继续增

长
,

这可归结为北半球大气污染的侵入 〔
, ” 。

亚洲粉尘 歹本底
。

从全球边远地区 远离人类密集活动区 雪冰化学资料上看
,

中亚青藏高原和喀拉昆仑 山地区以及尼泊尔境内的高山冰川中
一

含量可高达 衅

见表
。

尽管 犷浓度在这些地区的不同冰川上存在一定差异
,

但无疑构成了全球边远

地区含量最高的 于“本底
” ,

其浓度范围大约为 。一 胖
。

了在这些地区的产生

机制尚不十分清楚
,

但冰层中的高峰值均与陆源矿物性成分
, 十 、 , 浓度相吻合

,

同时

存在于粗型微粒层之中
,

因而可推定其来源为中亚干旱一半干旱土壤地层
。

瑞士 冰心的 子
、

犷受西欧工业污染气体影响严重
,

其 歹浓度在

本世纪为 如
,

属海洋型 矛本底
,

而 目前则增长了 倍以上
。

爱一研究

气溶胶和降水中的 至一研究
一是硫元素家族氧化形成的最终产物

。

大气中 一的来源同样可归结为 自然源和

人类活动源两大类
。

与 歹不同的是
,

自然界中海洋生物活动可以分解出大量硫化物气体
,

大气圈中硫元素的循环因此受到强烈影响
。

从全球范围看
,

大气中起因于人类活动源的硫化

物气溶胶等于或多于来 自自然源的硫化物气溶胶
,

并至少是海洋生物源硫化物气溶胶的

倍
。

已报导的气溶胶
、

降水及雪冰中的 轰
一含量资料显示

, 一浓度变化幅度较大
,

这说明

其来源的多渠道性
。

北美大陆的降水化学组成研究表明
,

降水中 一 衅 的 乏一平均浓度值代表北美

西北部 自然源
一 “本底

”
浓度

,

其来源与大气中非酸性粉尘有密切的联系
。

美国中部和东

部的降水具有较高 犷含量
,

最高值分布在俄亥俄州地区
,

平均为 衅
,

主要成因为

区域性矿物燃料燃烧形成的硫化物污染气体 〔
, ” 。 中国东部主要大城市降水中的 乏一含量

普遍高于美国主要城市 〔
,名 , ,

多数在 拜 以上
,

最高为 衅 左右
,

形成高

含量的主要原因是
,

与美国相比
,

煤是中国所使用的主要燃料
。

等对太平洋气溶胶的研究表 明
,

北太平洋中纬度海域上空气溶胶中 的

戈一 非海盐 。 一 可归结于海洋生物活动源注入 〔 , 他们报导的关于印度洋的研究

也有类似结论 印度洋南部水域大气气溶胶中的 一主要来 自海洋
,

这一“本底
”浓度

范围为 。 一 胖 一 〔,‘〕。 但笔者认为以上的研究存在一个明显的问题
,

就是气溶胶样品

均采 自海洋边界层
,

距海洋生物源较近
。

看来
,

海洋生物活动产生的硫化物气体在全球偏远地区硫化物气溶胶循环中扮演了十

分重要的角色
。

等 〔,‘’对此进行了分析
,

并得出了一个推测性结论 海藻
、

浮

游植物及细菌通过
,

硫二 甲醋 的各种产物控制了地球反照率和气

候
。

相对不溶性 进入大气后氧化成
、 一及

,

甲基磺
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,

好檀栋等 大气气溶胶中 了
、 一研究

,

酸 最终成为凝结的
‘

水合物微滴
,

这种微滴可与阳光及地面辐射光相互作用
,

在云中

水汽的核化
、

凝结以及决定云的反光率方面扮演了极为重要的角色
。

但是
,

对这一

假定提出了挑战
,

他指出
,

人类活动排出的大量气体使北半球大气中 含量急剧增加
,

但

从卫星资料上看
,

并未造成对全球反射率中云层部分的影响
,

或者对全球 年气温记录的

影响
,

因而
,

海洋中 通量的变化对上述问题并不产生多大作用
。

二一在雪冰层中的记录
一在两极冰盖和 山岳冰川中含量的空间分布也呈现出变化幅度大的特征 见表

,

但仍可从中看出明显的变化趋势
。 一在南极冰盖中的浓度值普遍低于在北极格陵兰冰盖

中的浓度
。

两极冰层中的 一值均存在季节循环变化
。

南极冰盖许多地区雪层中 履一的季

节性高峰值 出现在夏季
,

而冬季是低谷值
,

如在南极半岛〔 〕、 东南极 〔 以及南极点附

近 〔
‘〕。在分析了近地面气溶胶中 犷含量变化之后

,

等 〔 〕发现了一个与

雪层中相似的永久季节性循环
。

对南极冰盖来说
,

海洋生物源及火山喷发物是冰盖中 犷的主要来源
。

大气中的硫化

物在形成 一之前
,

经历了一系列化学变化过程 大气光化学氧化过程
,

大体上讲
,

这些过

程控制了硫化物向冰盖沉积的速度
,

因为一旦氧化成 犷之后
,

它便可以作为理想的水汽

凝结核而迅速沉降
。

年 月的 山
,

两次火山喷发物
,

均在

岛冰心中被发现 〔
, , , ,

前者还在南极 站附近的浅层冰心中被发现 〔
‘ , 。 根据已有的

研究结果 〔
, 〕,

冰盖中小型火山喷发物形成的 最一沉积仅局限在单一年层中
,

多数出现在夏

季雪层
。

火山喷发与雪层中出现最大 犷通量需要经过一定的时间间隔
,

而这一间隔时间

要比 在光照条件下氧化形成 犷所需的时间长得多
。

北极冰盖中的
一
除了来 自海洋生物源和火山喷发物之外

,

很大程度上要受北半球大

气污染源的控制
。

冰盖中 。 一和 歹季节性峰值在工业化之后出现在早春
,

与北极雾的发

生一致
,

似乎与人为成因有关 〔
,

而在此之前
,

峰值出现在夏季
。

当今
,

格陵兰过量 乏一沉

积是本底水平的 一 倍
,

并似乎已停止了增长
。

山岳冰川中的 专一含量显然与区域性硫化物来源紧密相关
,

热带秘鲁 此 冰帽

中的 乏一含量小于 拌 大于极地多数地区雪层中 犷含量
,

而与所在的 盆

地降水中 策一含量接近
,

可能来 自该地区生物圈气体或风尘物质
。

冰心中

犷浓度在本世纪初仅为 衅
,

而 目前高达 衅
。

其增加原因是由于欧洲工业

化向大气排放出大量的硫化物气体
。

北美加拿大的 山冰心中 犷浓度本底在本世纪

以来变化不大
,

值很小
,

平均为 拌
。

等 认为
,

该冰心 钻于海拔

处 中亚微米型气溶胶物质可能来自对流层中部和上部
,

人为成因的 乏一没有影响

到该大气层
。

联系到人为硫化物气体对气候的作用问题时
,

他提出
,

在过去的一个世纪里
,

矿

物燃料燃烧产生的硫化物气体并未影响到整个北半球对流大气层
。

人为成因的硫化物气溶

胶从工业集中地向其它地区的扩散仅发生在大气对流层的中下部
。

对这个问题
,

等 等也有类似的观点 北美大陆由于燃烧产生的气体物质大多数都沉降在燃烧区附

近及顺风区域 〔
, 的 。

从表 可看出
,

中亚青藏及周围地区的山岳冰川也具有很高的 乏
一
含量

。

在过去几年

中
,

我们通过对高原不同地区雪冰化学空间变化的研究发现
,

高浓度的 乏
一 、 歹均出现
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地球科学进展 ,

在以粗型微粒层为背景的雪层之中
,

由每年 月“沙暴
”
期间的亚洲粉尘裹携而来

。

青藏

高原北部分布广泛的盐湖蒸发岩也是冰川中
一

的重要来源
,

例如
,

位于柴达木盆地东北

边缘的敦德冰心具有十分高的 乏一含量
,

达 衅
,

近年来
,

我国有关青藏高原雪冰

化学研究的进展十分迅速
,

许多研究成果正在总结和发表之中
,

相信很快会达到一个新的研

究水平
。
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