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中国东部海域大气气溶胶人海通量的研究
关
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摘 要 根据 中国东部海域气溶胶浓度及分级采样资料
,

计算得出黄海
、

东海及 日本

以南海域沙尘 气溶胶 的代表 元素铝 (A I) 每 月干沉 降通量分 别为 4 2
.

8
、

18
.

3
、

5
.

2

m g / m Z ;其中各海域春季的干沉 降通量均 占全年干 沉 降通量的 4 0 % 以上
.

相应每月

总沉 降通量分别为 5 4
.

1
、

2 9
.

8
、
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.

5 m g / m 2
.

渤海
、

黄海
、

东海及 日本以南海域每年

沙尘气溶胶总沉降通量分别为 2 6
.

4
、

9
.

3
、

5
.

1
、

1
.

8 9 / m 2
.

东海污染元素总沉降通

量 以春季最大
,

夏
、

秋季次之
,

冬季最小
.

日本 以南海域锑 (S b )元素总沉 降通量 的季

节分布为冬季最大
,

夏
、

秋季次之
,

秋季最小 ; 硒 (Se )元素总沉 降通量的最大值 出现在

夏季
,

其他季节分布 比较均匀
.
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1 引言

大气气溶胶不仅通过改变气候系统的辐射平衡对气候产生直接影响和间接影响
,

而且在

许多地球物理和地球化学过程中也起着重要作用
.

它可通过大气输送并沉降于海洋
,

影响海

水的化学组成和 p H 值
,

从而对许多海洋生物及地球化学系统产生影响
.

西北太平洋深海沉积

物中矿物质的记录表 明
,

其矿物组成主要 由陆地经长距离输送而沉降于海洋的各种矿物颗粒

物决定
,

与矿物颗粒结合在一起的某些微量元素与污染元素对海洋生物过程也起着重要作用
.

根据 D uc e
等「

’〕的研究
,

每年从亚洲大陆输入到北太平洋的矿物尘土高达 4 80 x 10 12 9
.

陆源气

溶胶在长距离输送过程中
,

在重力作用下较大颗粒首先会在近海沉降
,

因此研究中国近海大气

气溶胶的入海通量对评价陆源气溶胶全球入海通量和研究中国近海地壳元素的生物化学循环

有着重要意义
.

本文利用中国东部海域 10 个航次的气溶胶分级采样资料计算得 出不同季节
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的干沉降速度
,

并以实测气溶胶浓度计算得出中国东部海域气溶胶的干湿沉降通量
.

2 气溶胶的采样与分析

2
.

1 海上气溶胶的观测与分析方法

海上气溶胶采样使用国产 K B 一 120 单级采样器采集气溶胶总量
,

所用滤纸为 90 m m 国

产新华滤纸
.

采样器在海上的采样时间一般为 6 一 s h
,

流量速率为 80 d m 3 / m in
.

同时采用 K A

一 2 0 0 A n d e

rso
n
多级采样器作分级采样

,

分级 采样器共有 9 级
,

其粒径范 围依次为 > 1 1
、

7 一

1 1
、

4
.

7 一 7
、

3
.

3 一 4
.

7
、

2
.

1 一 3
.

3
、

一 1 一 2
.

1
、

0
.

6 5 一 1
,

1
、

0
.

4 3 一 0
.

6 5
、

< 0
.

4 3 拼m
.

采样时

间为 3 0 一 5 0 h
,

流量速率为 30 d m 3 / m in
.

为了避免船体排放的污染物对采样的影响
,

将采样器

安装在船前舱顶板上
,

采样器离海面约 20 m
,

采样器安放在木制百叶箱内
,

而且只有在行船或

确认船头处于迎风位置时才开机取样
.

采用中子活化方法分析气溶胶中的化学元素含量
.

由

亚洲大陆向中国东部海域输送的大气气溶胶主要由地壳元素和污染元素组成
,

根据文献【2 〕和

文献〔3] 对陆地和中国东部海域气溶胶中锑(Sb) 和硒 (S e )元素的研究得出
,

这两种元素主要来

源于陆源燃煤排放
.

在地壳源气溶胶中铝 (Al )元素的相对含量稳定在 7 % 左右
,

是地壳源气溶

胶的代表元素
,

因此本文重点研究了 Ai
、

Sb 和 Se
的干湿沉降通量

.

2
.

2 观测的时间和范围

1 9 8 7 一 1 9 92 年利用
“

向阳红 09
”

号调查船
,

共进行了 10 个航次海上气溶胶观测
,

历时 6 。
.

各航次观测时间和范围见表 1
.

为便于分析
,

将观测海域划分为黄海
、

东海和 日本以南海域
.

航次 观测时间(北京时)

表 1 观测的时间和范围

观测范围 采样个数

K B 一 12 0 K A 一 2 0 0
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3 大气气溶胶的干沉降速度

海上气溶胶的沉降 (清除)过程包括干沉降过程和湿沉降过程
,

其中干沉 降过程是指与降

水作用无关的气溶胶从大气向地表面 (或海面 )作质量转移的过程
.

干沉降通量定义为

F d = C
a ;r V d ,

( l )

式中
,

c air 为空中某气溶胶浓度 ; v d 为干沉降速度
,

它反映各种机制对干沉降贡献的总效应
.
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由于通过直接测量来确定气溶胶干沉降速度的方法受到一些 限制
,

文 中采用 Sl in n
【4] 提

出的一个两层模式计算气溶胶的干沉降速度
.

该模式主要考虑 了重力沉降
、

湍流运动
、

碰并增

长和布朗运动对于沉降过程的影响
.

具体方案为

1 l l V
。

(a d )
二二户 = 二: 尸 十 二: - 一 二二一一一气二 ,

V d 入
e

K d 八
e ·

K d (2 )

式 中
,

1 / K
。

为常通量层阻力
,

其中 K
。

= K
‘。

+ V : (a d ) ; l/ K d
为沉积层阻力

,

其中 K d = K
’d +

v g (aw ) ; K
’。

表示在常通量层中大气湍流运动对干沉降的影响 ; K
‘d
表示粒子的增长

、

碰撞和

布朗扩散对干沉降的影响 ; v
:

(。 d )是 由重力引起的半径为
。 d
的粒子沉降速度 ; v : (a

w) 是由

重力引起的湿半径为
a w
的粒子的沉降速度

.

根据 sl in n 和 sl imi [’] 的研 究
,

在上层 (约 10 m 的常通量层 )干沉降速度主要由大气湍流

(K
’。

)和重力沉降(v
g

(。 d”所决定 ; 而在下层(约 1 c m )粒子的干沉降速度不仅取决于重力沉

降
,

而且同粒子 的增长
、

碰撞以及布朗扩散有关
.

对沙尘气溶胶而言
,

由于粒径较大
,

重力沉降

是主要控制 因子
,

而且沙尘气溶胶具有非吸湿性
,

粒径变化很小
,

如仍保留碰撞和布朗扩散的

影响
,

沙尘气溶胶的干沉降模式可简化为

V d = K
’d + V

g

(a g )
,

(3 )

式 中
,

兀
‘ d = (l / 走)e d “ [ & (0

·

6 ) + 一。( 一 ’/ & ) ] ; V g (a d )一 e
·

D Z
·

;
·

g / (15 , ) ; 无为卡门常数 (0
.

4 ) :

u
为平均风速 (单位

: c n汀S ); c d
为阻力系数 ; S 为粒子的斯密特数 ; st 为粒子的斯托克斯数 ;

c 为计算重力下降速度时的订正系数 ; D 为气溶胶的直径 (单位
:

脚) ; p 为气溶胶的密度(2
.

5

以
c

时 ) ;g 为重力加速度 (9 81 耐护) ; : 为空气的绝对粘性(l
.

789 X 10
一 4 g’rm

一 ’
·

s 一 ‘)
.

这样对半径为
a d
的单个气溶胶

,

可用式 (3) 计算其相对海面的干沉降速度
.

早期的研究

多采用质量平均半径来计算干沉降速度
,

由于大粒子对干沉降速度的贡献远大于小粒子
,

因此

在计算气溶胶干沉降速度时必须考虑气溶胶的谱分布
.

首先假设沙尘气溶胶服从单一峰值的对数正态分布
.

Pa rt er so n 和 ci lle tt e〔’〕的研究表 明
,

地壳源气溶胶基本满足这一假设
.

其次通过正态分布表查出每一级别上气溶胶浓度累积百分

比的正态标准差 Y
,

然后 由下式拟合
:

Y = A + B In D
,

(4 )

式中
,

D 为粒子的直径
.

以 一 l/ B 为拟合谱的标准差
, e x p (一 A / B )为质量平均半径

.

由海上

气溶胶分级观测资料即可计算出沙尘气溶胶的谱分布
.

然后将粒子按粒径依次分为 1 00 个档

次
,

每一档次代表 1 % 的质量
,

再 由下式可以比较准确地计算干沉降通量
:

F d =

艺(e
a ; r

/ 1 0 0 ) v d (D
;

(5 )

式中 D ‘
为代表第 i 个 1 % 质量档次相对应的粒径

.

将式 (3) 代入式 (5) 得
:

F d =
E (c

a : r

/ 1 0 0 ) {(1/ 、)e d 、
[ s。织

·

6 ’ 10 ‘一 , / sl ’」+

CD
Z
胆 / 1 8 , }(D

;

)
,

(6 )

利用气溶胶浓度和粒子谱
,

可以导出气溶胶的平均干沉降速度为

V 平 = F d/ C
al r .

选取海上气溶胶中 Al 元素为沙尘气溶胶的代表元素
,

取密度为 2
,

5 9 / c m ” ,

(7 )

按上述方法计

算得出如表 2 所示的干沉 降速度
.

首先从 不同海域 Al 元素年平均干沉降速度可见
,

黄海最
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大
、

东海次之
,

日本以南海域最小
.

表中质量平均粒径 MM D 也有类似分布
,

表明地壳源气溶

胶刚离开陆地时
,

粒子的尺度较大
,

因而干沉降速度也较大 ; 当气溶胶远离陆地后
,

随着大粒子

的不断沉降
,

小粒子相对含量增加
,

干沉降速度逐渐减小
.

表 2 中气溶胶浓度是与分级样品同

步观测的单级(K B 一 1 2 0) 样品中 Al 的平均浓度
,

从东海的干沉降速度与平均浓度随季节的分

布中可看出
,

干沉降速度与浓度呈现出明显的负相关
,

即在气溶胶浓度高的季节
,

干沉降速度

小
,

如春季 ;而在气溶胶浓度低时
,

干沉降速度大
,

如夏季
.

黄海和 日本以南海域 由于资料太

少
,

代表性不强
,

这一特征不明显
.

产生这种现象的原因可能是夏季亚洲大陆尘暴活动很弱
,

海上盛行东南风
,

气溶胶中陆源成分以小粒子为主
,

而且浓度较低
,

在空中滞留时间长
,

同时夏

季空气中水汽相对比较丰富
,

气溶胶可以通过同其他粒子碰并增加或湿增长即成云过程变成

较大粒子
.

z hou 等(19 9 2) [6] 在对西北太平洋上空气溶胶的研究中发现
,

海上较大的气溶胶是

由许多小粒聚集而成的
.

其核心元素为 N a 和 Cl
,

周围聚集着 S
、

Al
、

Si
、

Fe
等各种元素

.

表 2 不同海城 Al 元素的干沉降速度 (
c

耐
s
)

日本以南海域
季节

N V d C M例刃 N V d C M M D
注、 y d 七 里vl l vl刀N V d C M M〔)

0
.

6 9 0
.

3 2

2 1
.

4 6 0
.

1 7

0
.

4 0
.

1 4

2 0
.

5 5 0
.

4 2

春夏秋冬

年平均

N 为资料个数
; v d

为干沉降速度
; c 为与KA

一
加。同步观测的 K B 一 1 20 平均浓度 (鸿/ m 3 ) ; MM I〕为拟合谱的质量平均粒

径(拌m )
.

根据文献〔7 ]给出的湿增长达到平衡后的粒径与干粒径 之间的关系式
,

采用与 Al 干沉降

速度类似的方法也可以计算海盐元素的干沉降速度
.

以气溶胶中 N a
元素为例计算得到东海

、

黄海和 日本以南海域的年平均干沉降速度分别 为 1
.

5
、

1
.

9
、

1
.

5 。m / s ;质量平均粒径依次为

3
.

9
、

4
.

6
、

4
.

0 拜m
.

从东海和 日本以南海域干沉降速度的季节分布看
,

以冬季的值最大
,

且冬季

日本以南海域的值大于东海的值
,

结合各海域风速的季节分布可以得出
,

海盐元素的干沉降速

度值与风速呈现一定程度的正相关
.

即风浪大时
,

海盐元素中大粒子的相对含量有所增加
.

4 沉降通量

4
.

1 干沉降通量

前面的计算得出了地壳元素和海盐元素的干沉降速度
.

污染元素 S b
、

Se
的干沉降速度可

采用文献【8] 的推荐值 0
.

2 。m / 5
.

根据式 (1) 在 已知气溶胶浓度 [9 ]和干沉降速度 的条件下
,

可

计算出不同海域的干沉降通量
.

由表 3 可以看 出
,

3 个海域 春季 Al 干沉降通量均在 40 % 以

上
,

东海
、

黄海秋季占 20 % 以上
,

夏季
、

冬季各占 巧 % 左 右
.

日本以南海域秋季通 量值小于

10 %
,

冬
、

夏季各约占 25 %
.

年平均干沉降通量以黄海最大
,

东海次之
,

日本以南海域最小
.
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表 3 A I元素季平均干沉通t [m g/ (m Z
·

m o n th )]

黄 海 日本以南海域
季节

东 海

干沉降通量 ( % )

4 6
.

6

1 3
.

2

2 8
.

8

1 1
.

2

干沉降通量

3 4
.

0

10
.

0

2 1
.

0

8
.

0

18
.

3

7 9
.

0

2 8
.

0

3 6
.

0

2 8
.

0

4 2
.

8

( % )

4 6
.

4

16
.

3

2 1 0

16
.

3

干沉降通量

年平均

8
.

3

5
.

0

2
.

0

5 3

5
.

2

( % )

40
.

2

2 4
.

2

9
.

8

2 5
.

8

春夏秋冬

表 4 列出东海和 日本以南海域气溶胶中污染元素干沉降通量的季节分布
,

其分布特征与

浓度分布相似
.

东海污染元素干沉降通量在春季达到最大值
,

夏季达到最小值
,

秋季浓度略高

于冬季
,

其中春
、

夏
、

秋
、

冬 4 季浓度占全年总浓度的 比例分别为 4 0 %
、

14 %
、

25 %
、

21 %
.

可以

看出
,

亚洲大陆向近东海输送并沉降的污染元素气溶胶主要集中在春季
,

这同文献【9」中分析

得到的污染元素气溶胶浓度的季节分布密切相关
.

日本 以南海域冬季干沉降通量最大
,

其中

S b 元素冬季干沉降通量占全年总量的 50 % 左右
,

说明该海域冬季气溶胶中污染元素的干沉降

通量主要受其上风方向日本排放源的影响
.

表 4 污染元素季平均干沉降通t [ m 创 (m Z
·

mo nt h )]

东 海 日本以南海域

季节 Sb Se Sb se

干沉降通量 ( % ) 干沉降通量 (% ) 干沉降通量 (% ) 干沉降通量 (% )

12
.

6 4 0

4
.

2 1 3

8
.

0 2 5

7
.

0 2 2

8
.

0

1 8
.

5

6
.

4

1 1
.

0

9
.

3

1 1
.

3

4 1 7
.

8

14 4
.

5

2 4 4
.

7

6
.

8 2 2

5
.

6 1 8

7
.

9 2 5

飞�内j4CU2
‘.1,立�、�
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年平均

16
.

9

8
.

5

1 0
.

9

7
.

8

4
.

2 湿沉降通量

通过雨
、

雪等各种形式降水的作用而使气溶胶从大气中清除到地表面 (或海面 ) 的过程称

为湿沉降过程
.

由湿沉降过程而产生的湿沉降通量可定义为

F w = P
·

C
r ,

(8 )

式中
,

尸 为降水量 ; c
r

为降水中某一元素的浓度
.

由于直接测量降水中各元素的浓度 比较 困

难
,

无法直接使用上式计算
.

现有研究结果表明
,

大气 中某种元素的浓度与这种元素在雨水中

的浓度保持一定的比例关系
.

这一关系可定义为冲刷 因子
:

S = 户。
·

C
r

/ C
a ,

( 9 )

式中
,

c
。

为大气中某种元素的浓度 ; p 。为空气密度 ( 1 2 00 9 / m ”)
.

根据式 ( 8 )和 ( 9 )得
:

F w = p
·

S
·

C
a

/ 夕。
,

( 1 0 )

这样由已知的 尸
、

S
、

C
。

值
,

即可计算出 F w
.

冲刷因子 s 的值与被冲刷粒子的尺度
、

粒子的物

理和化学性质等因素有关
,

存在较大不确定性
.

根据 D uc e 川 的研究
,

认为采用以平均值 10 0
,
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范围 50 一 200 作为冲刷因子较为合理
.

因此本文冲刷因子 S 取为 1 00
.

中国东部海域 6 一 8 月平均降水量为 18 0 m m / m o nt h
,

12 一 2 月平均月降水量为 50 m m
,

其

他月份为 10 0 m m
,

再根据中国东部海域各海域降水的分布特征可知
,

降水量南部海域大于北

部海域
,

东部大于西部〔
‘”]

,

各海域的降水量如表 5 所示
.

表 5 同时给出本文计算得到的 Al 元

素湿沉降通量
.

其中湿沉降通量除黄海夏季以外均以春季最大
,

夏秋季次之
,

冬季最小
,

从湿

沉降通量占总沉降通量 的 比例看
,

黄海
、

东海 及 日本 以南 海域 分 别 为 20
.

0 %
、

36
.

7 % 及

51
.

6 %
,

湿通量所占比例逐渐增加
.

表 S AI 元素湿沉降通t

东 海 黄 海 日本以南海域
季节

F w P (% ) 尸 (% ) F w 尸 ( % )

96
�,100
山.1

4
亡、�
6
凡、�气口00

�US
,1
0
,1

20
乙n,妇,117

.

6 90 19

1 7
.

9 3 00 4 0

3
.

9 90 10

3
.

0 4 5 9

1 1
.

3 2 0

405033233680408090
. .且尸、�J.二气‘782,

少
1几OC,20,‘,l

均
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年

F ,
为月湿沉降通量 (吨 /扩 ) ; 尸为月降水量 (~ )

,

( % )表示湿沉降通量占总沉降通量的比例
.

4
.

3 总沉降通t

由前面计算出的气溶胶中川 元素的干
、

湿沉降通量即可求得黄海
、

东海及 日本以南海域气

溶胶中川元素的总沉降通量
.

对渤海海域
,

可采用文献【s] 研究得出的陆源气溶胶浓度随离岸距

离的关系计算出渤海 川 元素的浓度
,

同黄海的情况类似 (取干沉降速度为 1
.

38
e n了S ,

湿沉降通

量占总通量的 20
.

0 % )可以计算出渤海气溶胶中月 元素的干
、

湿沉降通量和总沉降通量
.

根据目前常用的 Al 元素占沙尘气溶胶总量 7 % 的比例关系
,

可通过 Al 元素浓度计算通过

大气输入到各海域的沙尘气溶胶总量 (表 6 )
.

表 6 中同时给出经过河流进入各海域的矿物质
.

由表 6 可见
,

由东海至黄海
、

黄海至渤海沉降通量成倍增加
,

即越靠近沙尘源区和 沙尘气溶胶

输送的主要通道
,

沉降通量越大
.

由于经黄河与长江输送的沙量均很大
,

所以通过大气输入到

渤海和东海的矿物质所占比例很小
.

即上述海域矿物质输送仍 以河流输入为主
.

但对远离河

流出海 口的海域
,

例如黄海
,

大气输入量占总输入量的 20 %
,

由于通过大气输入矿物质的 45 %

集中于春季
,

同时春季降水少
、

经河流输入的矿物质也较少
,

春季通过大气输入 的矿物质占黄

海总输入量的 40 % 以上
,

所以经过大气输入的矿物质对黄海海域的海洋环境有着重要影响
.

此外对于海洋表层某些微量元素
,

大气输送也很重要
.

表‘ 年平均大气输人与河流输人矿物质 (沙尘 )的比较

海 域
面积/

x 1 04 km Z

沉降通量 / 大气输入量 /
x 10 1 0

大气输入 占

总输入量的

比例/ %

河流输入量 /
x 10 10 9

河流输人占

总输入量的
比例 / %

999n,,zC,

4 l

77

2 0 2
.

9

3 7 6
.

6

3 8 2
.

6

12 0 0 0 0

1 5 0 0

6 3 0 0 0

O口门了on,内j,�八U7.

⋯
‘nC,�、J
‘.1,山海海海黄渤东

日本以南海域

河流输人量来源于文献「1 1」
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同气溶胶中 Ai 元素湿沉降通量和总沉降通量的计算方法类似也可以求出气溶胶中 S b 元

素和 Se
元素的湿沉降通量和总沉降通量

.

表 7 给出东海及 日本以南海域的计算结果
.

从中得

出东海污染元素总沉降通量以春季最大
,

夏
、

秋季次之
,

冬季最小
.

与东海干沉降季节分布略

有不同的是夏季湿沉降通量的增加使得夏季总沉降通 量有所增加
.

日本以南海域 S b 元素总

沉降通量的季节分布为冬季最大
,

夏
、

春季次之
,

秋季最小 ; Se 元素总沉降通量值夏季最大
,

其

他季节分布 比较均匀
,

这一分布特征可能与夏季 Se 元素存在较强的海洋源有关
.

表 , 污染元素湿沉降通t 和总沉降通t 印g / 《澎
·

mo nt h) 〕

东 海 日本以南海域

季 节 Sb Se Sb se

F w F
t

F w F
:

F w F
t

F , F
t

1 2
.

2

12
.

2

8
.

3

3
.

4

9
.

0

1 6
.

4

1 6
.

3

17
.

9

18
.

5

12
.

5

4
.

5

13
.

3

2 3 4

1 3
.

8

年平均

8
.

8

14
.

5

5
.

3

9
.

5

9
.

5

1 6
.

5

1 9 0

9
.

9

2 6
。

5

1 8
.

0

7
.

7

1 8
.

0

8
.

9

6
.

1

1 0
.

2

14
.

5

2 3
.

6

16
.

9

17 0

18
.

0

春夏秋冬

F w
、

F
,

分别为湿沉降通量和总沉降通量
,

5 结论

5
.

1 运用两层模式结合海上气溶胶分级观测资料计算得到黄海
、

东海及日本以南海域气溶胶

中 Ai 元素的年平均干沉降速度分别为
:

1
.

38
、

1
.

21
、

0
.

78
。m / 5

.

拟合谱的质量平均粒径分别

为
: 3

.

4
、

3
.

2
、

2
.

8 拌m
.

4 季中
,

夏季干沉降速度最大
,

干沉降速度同气溶胶浓度呈现一定程度

的负相关
.

5
.

2 黄海
、

东海
、

日本以南海域气溶胶中每月 Al 元素的干沉降通量分别为 42
.

8
、

18
.

3
、

5
.

2

m g / 时
,

其中各海域春季的干沉降通量均 占全年总通量的 40 % 以上
.

东海污染元素 Sb 和 se

的干沉降通量的季节分布同 Al 元素分布类似
,

最大值出现在春季
,

占全年总量 的 40 %
,

而 日

本以南海域污染元素 S b 和 Se 的干沉降通量最大值出现在冬季
,

其中以燃煤排放为主的 Sb 元

素冬季干沉降通量达到全年总量的 50 %
.

5
.

3 黄海
、

东海
、

日本以南海域气溶胶中每月 Al 元素的湿沉降通量分别为 n
.

3
、

11
.

5
、

5
.

3

m g /澎 ;湿沉降通量占总沉降通量的 比例分别为 20
.

0 %
、

36
.

7 %
、

51
.

6 %
,

越靠近沿岸海域
,

湿沉降通量的贡献越小
.

4 季中
,

夏季的湿沉降通量最大
,

冬季最小
.

5
.

4 按沙尘气溶胶 中 Al 元素浓度占总浓度 7 % 计算
,

渤海
、

黄海
、

东海及 日本以南海域每年

沙尘气溶胶入海通量分别为 26
.

4
、

9
.

3
、

5
.

1
、

1
.

8 9 / m Z ,

黄海通过大气输入的沙尘量占大气和

河流输入总量的 20 %
,

其中春季大气的输入量占总输入量的 40 % 以上
.

在本 文完成过程 中
,

国家海洋环 境预报中心 海气室的苏丽 荣
、

吕乃平
、

郑月 明
、

李诗明
、

陈

涉
、

钱粉兰
、

陈景南
、

兰友昌等同志给予了热情的帮助和指导
,

作者在此表示衷心 的感谢 !
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