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西南地区大气颗粒物中的人为来源元素

及与降雨中元素组成的关系

汪安璞 杨淑兰
8中国科学院生态环境研究中心 9

要

根据西南地区城郊 区和偏远地区 � !: !年春秋季大 气颗粒物中元素的浓度和地面土中
元素的丰度探讨了颗粒物中元素的人为来源贡献率及地面土的元素污染 情 况

。

结 果 表

明
;

硫在该地区的贡献率都在 !: < 以上
,

其它元素随 地区和季节的不同而各有差 异
3

地

面土基本上未受人为污染
3

根据大气颗粒物中�= 种元素的浓度及其可溶性元 素 的 百 分

数
,

用差别因子比较了雨水与颗粒物中相应元素的关系
,

对雨水中元素可能的来源作了

讨论
。

大气中的元素大都以气溶胶颗粒物的状态存在于环境中
,

其来源有自然的和人为的

两方面
3

在城乡 区域环境中
,

前者有土壤
、

风砂和扬尘等
,

后者主要有工业排放物
、

汽

车排气及燃烧化石燃料排入大气的颗粒物和烟气
3

其中含有大量亲石元素
,

还有许多有

害元素如>?
, ∗ &

,

≅ ? , − Α , − 5 ,

≅ 6 ,

≅
, Β 6 , Χ ,

∃ Δ , Ε Φ 等〔�〕,

它们是造成大气污染
、

生态危害的重要污染物
3

颗粒物中水溶性元素组分含量的多少
,

对降雨的化学成分及其

酸碱性都有重要的作用
3

为此探讨大气颗粒物中人为来源的污染元素及其在不同地区
、

不同季节的人为污染贡献率
,

颗粒物中可溶性元素与雨水中元素浓度的关系
,

对控制人

为污染源及 了解该地区雨水中元素的来源与水溶性酸碱性元素对雨水的贡献等提供科学

依据
3

大气颗粒物中人为来源元素的探讨

�
3

采样与分析

� ! Γ !年 ∀ 月  Η 日至 = 月� � 日8春季 9及 ! 月 = 日至 � �月 ! 日 8秋季9 在重庆市区 8环

监所 9
、

郊区太和
,

成都市区 8环科所9
、

郊 区石羊
,

贵阳市区 8环科所 9
、

·

偏远地娄

关
,

用Ι Β 一 �  � 大气采样泵 8青岛唠山9 进行了大气颗粒物的样品采 集
,

共 得 样 品� �Γ

个
3

在各采样点 �� �米周围不 同位置采集地面土 ∀ 一 = 份
,

混合处理成一个样 品
3

颗粒

物和地面土样品经前处理后
,

用 电感祸合等离子体发射光谱分析了 = 种元素
3

所得各地

区元素的平均浓度
,

列于表 � 一表 ∀ 中 8检测限以下的元素均未列出9
3

 
3

西南地区地面土是否受人为污染影晌的探讨

根据表 ∀ 数据
,

用富集因子法〔“〕以ϑ6
为参比元素求得各典型地区地面土中元素的富
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西南地区大气颗粒物中的人为来源元素及与降雨中元素组成的关系 =�

集因子 8# ϑ 9 值
,

列于表 =
3

从表中可知
,

各地区地面土# ϑ值近于�的元素有 + 2
, − 1,

Ι
,

) Φ ,

∃Δ
, > ,

/5
,

∗Δ 和% 等
,

表明它们与地壳组分的相对含量相近
,

可 认 为无人为

污染的影响
3

在各地 区− Α的# ϑ都比其它元素要高 8Θ  �9
,

表明已有一定程度 的 人为

污染影响
3

其它元素只在某些地区有稍高的# ϑ值 8 ∀ 一 �=9
,

可认为大部分 地 区 地面

土中这些元素基本上无人为来源
,

未受污染
3

表 = 西南地区地面土中元素的富集因子” 8# ϑ 9

∗ 4 ? 26 = # Φ 5 ΔΡ 7 Σ 6 Φ Λ Τ4 6 Λ1 5 试 6 26 Σ 6 Φ Λ≅ 1 Τ ≅Υ 5 Τ4 6 6 Γ � �� ΔΦ ≅ 1 Υ Λ7 ς 6写Λ 65 Φ 4 5 6 4 ≅

地点

重庆

太和

贵阳

石羊

成都

地点

重庆

太和

贵阳

石羊

成都

� 9 以 ϑ 6为参比元素

∀
3

大气颗粒物中元素的人为来源贡献率

大气颗粒物中含量较高的一些主要组分元素
,

如+2
, ϑ“ , − 4 ,

) Ω , Ι ,

∃ 4 ,

≅Δ
, Ε Φ

等亲石元素
,

它们常是化石燃料燃烧排放的烟尘或飞灰的成分
,

又与地壳
、

土壤组分相

近 Π
致使要区分颗粒物中元素的人为来源抑或天然来源

、

定量地给出它们的贡献率
,

有

较大的困难
3

我们应用富集因子的原理
,

根据西南地区地面土中+ 2完全属天然来源这一

依据
,

试探用元素相对浓度的关系
,

求算出该地区大气颗粒物中各元素人为来源的百分

率
,

即元素的人为污染贡献率
3

此方法的要旨为
;

8 � 9 以+ &为参比元素
,

认为该地区颗粒物中的+ &全部来 自地面上
,

由此可算出地

面土中各元素
Ε
对 + &的相对浓度 8Ε

Ξ + 29
。
9 8见表 ∀ 9和颗粒物 中各元素

Ε
对 + &的相对浓

度 8二Ξ + &9 , 8见表 � 和表  9 Π

8  9 如果颗粒物中的某元素
Ψ
全部由地面土贡献

,

则它的相对 浓 度 比值应等于

� ,

即
;

8二 Ξ + &9
> 二 8;

Ξ + &9
。 Ζ �

亦即
;

8Ψ 9
[ Ζ 8二 Ξ + &9

。 3

8+ &9[ 8 � 9

其中
,

8; 9[为颗粒物中元素
;
来 自表面土那部分的浓度

Π

8 ∀ 9 从颗粒物中元素的总浓度中扣除来自表面土的那部分浓度
,

即可得到来自人

为来源那部分的浓度
,

由此可算出该地区颗粒物各元素 8除+ 2外9 中来自人为污染的元
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素贡献率
,

其计算式 〔∀〕如下
;

8二 9⊥ Ζ 〔8劣 9、一 8;
Ξ + &9

; ·

8+ &9[〕
·

�� � < 8  9

其中 8; 9+ 为来 自人为来源元素
; 占颗粒物中该元素的百分率

,

8 ; 9、为颗粒物中元素
;
的

人为与天然来源贡献的总浓度
。

表 Γ 西南地区大气中人为来源元素的百分 比 8<
,

� ! : !年春9

∗ 4 ?26 Γ > 65Ρ 6 Φ Λ4 Ω 6 1 Τ 4 Φ Λ7 5(> 1 Ω 6 Φ Δ6 6 2的
6 Φ Λ≅ ΔΦ Λ7 6 4 5Σ 韶[7 65 6
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(
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。
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∃

裹 0 西南地区大气中人为来源元素的百分 比 ?Σ
,

� + . +年秋 ∗
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∃
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Π
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(
Π
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+ Ρ
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!Ψ
,
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)
,(

内勺%3!己2%口%心%口%口

⋯
目了一Μ八!ΧΜ户Ψ内!

根据 ? � ∗
、

? Ρ ∗ 式
,

用表 � 一表 Θ 中数据计算
,

所得结果列于表 2 和表 0 中
(

表

中凡数值为零的元素
,

表明它们都无人为来源
,

而来源于表面土
(

其中Ζ8 在春秋季各地

区均来 自表面土
(

各元素人为来源的贡献率随地区
、

季节有所不同
,

但不少元素在各地

区春秋季的人为 来 源 贡 献 率 都 在 .∃ Σ以上
(

如 # ? ⊥ +. Σ ∗
, 5Ν ? ⊥ .. Σ ∗

, Η !

? ⊥ +� Σ ∗
,

特别是重庆市区 Ω 的人为来源达++ Σ
,

表明这些元素绝大部分来 自人为污

染
(

由于颗粒物中的 Ω 大部分集中在细粒中常以2 ∃ )
一

的形式存在
,

有较强的 迁移能力 ∴

以致在偏远的娄山关大气颗粒物中 2 +Π Σ来自外地人为污染源
,

而5Ν只有ΘΡ Σ
,

这可能

因5Ν的来源主要为汽车排汽〔
 〕,

而城市地面远距离扩散不易之故
(

总 的 看 来
,

娄山关

大气中只有少数元素 ?∋ 4 ,
− Μ , 5Ν

,

#∗ 来 自人为污染
(

市 区和郊区 由于局地人为污染

源的不同
,

其贡献率亦有较大差异
(

如贵阳 ?市区 ∗ _ Μ , ∋ Μ ,

[ 1 的人为贡献比其它地

区都高得多 ?⊥ 00 Σ ∗
(

从季节上看
,

多数元素秋季的人为贡献率比春季 大
,

其中 _ Μ ,

∋ Μ , ∋ 4 ,

[ ! , 5较为明显
,
但Ω和5Ν的贡献率在春秋季均在很高的同一水平上

(

综上所述
,

西南地区表面土中除Ω和5Ν在个 别 地 区有一定程度的人 为 污染外
,

大

部分地面土未受污染
(

大气颗粒物中Ω 和5Ν的人为污染贡献率最大
,

各地区均在 +∃ Σ以

上
(

∋ Μ ,

[ 1 ,

− Μ , ∋ 4 , 5 , Η ! 在许多地区有较高的人为来源贡献 ∴ 但远离城市的娄山

关
,

除# 为+0 坏以外
,

其它元素则较少受人为污染的影响
(



 期 汪安璞等
;

西南地 区大气颗粒物中的人为来源元素及与降雨中元素组成的关系 招

大气颗粒物与降雨中元素组分的关系

�
。

实验方法与结果
&

本工作主要从现场采集大气颗粒物和降雨雨水的样品
,

进行元素和离子的组分分析

获得基本数据
,

进一步进行数据处理与分析
3

样品的采集为� ! : !年 ! 月  ∀ 日 至 �� 月 Φ

日
,

在重庆市区 8环监所9 和农村区 8太和 9
、

成都市区 8环科所 9 和郊区 8石羊 9
。

颗粒物的采集用Ι Β 一�  � 大气采样泵 8青岛唠山9
,

_ 74Λ Σ 4Φ =� 滤膜
,

流量 !� , Ξ Σ ΔΦ
3

雨水样品用聚乙烯塑料漏斗 8直径Γ �Ρ Σ 9 盛接于聚 乙烯瓶中
,

每场 雨 停 后
,

将雨水过

滤
,

滴加硝酸使其浓度达 � <后保存
,

待分析
3

颗粒物样品分两部分进行前处理
3

8 � 9 取半张滤膜分析各元素的总量
3

使滤膜成

小片
,

加硝酸
、

高氯酸和氢氟酸后置聚四氟 乙烯增涡内
,

放在密封不锈钢罐内
,

于烘箱

中� : �℃加热 Η 7
,

即得溶液
,

稀释后待分析
Π 8  9 将另半张滤膜的碎片置烧杯内加去

离子水
,

超声振荡三次
,

每次 �� Σ ΔΦ
,

过滤后所得溶液即为可溶性 8水溶性 9 组分
,

待

分析
3

前处理后的颗粒物和雨水样品 8溶液9 用电感祸合等离子体发 射 光 谱 8& − > , Ν45

一 5 6 22 + ≅ 7 Δ Δ Γ Γ % 型
,

美国9 分析了 =种元素
3

用离子色谱 8&−
,

⎯ Δ1 Φ 6 α � �型
,

美国9

分析Γ � 二
一 , ∃ 1 石

, − 2
一 , ϑ 一

等
3

根据上述方法获得西南地 区大气颗粒物和雨水中元素的浓度结果如下
3

8 � 9 大气颗粒物中元素浓度 8总含量 9 和水溶性元素的浓度

根据降雨期间重庆市区Φ 个样品
,

太和 Κ 个样品和成都市区 : 个样品
,

石羊 Γ 个样

品所得各元素的平均浓度列于表 Η 中 8检测限以下及厕定误差较大的元素未列出9
3

根据颗粒物中水溶性元素所得各地点的平均浓度列于表 :
3

表 Η 大气颗粒物中元素的浓度 扭Ω Ξ Σ
∀ 9

∗ 4 ? 26 Η − 1 Φ 6 6 Φ Λ5 4 ΛΔ1 Φ 1 Τ 626 Σ 6 Φ Λ≅ ΔΦ 4 ΛΣ 1 ≅>7 6 5Δ6 >4 5 ΛΔ626 ≅

地点 + & Β 4 − 4 − Υ ϑ 6 ) Ω ) Φ ∃ 4 > > ? Γ / 5 β Φ

泣
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表 . 大气颗粒物中可溶性元素的浓度 ?拼1 ⎯ ς “∗

/ Μ Ν Δ8 . ∋ ∀ ! 8 8 ! >ΕΜ > Ο ∀ ! ∀ Κ >Τ 8 # ∀Δ 4 Ν Δ 8 Κ Ε Μ 8 > Ο ∀ ! ∀ Κ 8 Δ 8 ς 8 ! ># Ο ! Μ >ς ∀ # 5Τ 8 Ε Ο 8 5Μ Ε> Ο 8 Δ8 #

地点 α Δ _ Μ ∋ Μ ∋ 4 Ζ 8 [1 [ ! − Μ 5 5Ν 2 Ω Κ , !
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8  9 降雨雨水中元素的浓度

根据重庆市区 Η 次降雨雨水的样品和太和 Γ 次
、

成都市区 ∀ 次
、

石羊  次雨水样品

分析其中元素浓度
,

并作雨量加权所得的平
勺
浓凰 列于表 ”

·

表 ! 降雨中元素的加权平均浓度 8Σ Ω Ξ , 9

∗ 4 ? 26 ! % 1 2Υ Σ 6 一ς 6 ΔΩ 7 Λ 6 Α 】�� 6 4 Φ 6 1 Φ 6 6 Φ Λ54 ΛΔ1 Φ 1 Τ 6 26 Σ 6 Φ Λ≅ ΔΦ >5 6 6 Δ>ΔΛ4 ΛΔ1 Φ

地点 χ + & Β 4 −住 −Μ ϑ6
) Ω ) Φ ∃ 4 > > ? Γ / 5 β Φ
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Ρ
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讨论

? � ∗ 大气颗粒物中元素的浓度及水溶性部分所占的百分比

大气颗粒物中水溶性元素含量的多少与此元素的来源及其物理化学的特性有关
(

水

溶性元素在降雨过程中与雨滴碰撞
、

吸收而使其化学组分复杂
,

并起酸化抑或中和 ?缓

冲∗ 的作用
(

由表 Π 和表 . 计算出各地 区大气颗粒物中各元素水溶性部分占该元素在颗

粒物中总量的百分数
,

列于表�∃
(

裹 � ∃ 颗粒物中可溶性元素浓度的百分数 ?Σ ∗

/ Μ ΝΔ8 � ∃ Ω ∀Δ 4 Ν Δ8 Κ Ε Μ 8 > Ο ∀ ! ∀ Κ 8 Δ8 ς 8 ! ># Ο ! χ ∀ ! 8 8 ! >Ε Μ >Ο∀! # ∀ Κ >Τ 8 8 Δ8 ς 8 ! ># Ο ! Υ Μ Ε >Ο8 Δ 8 #

地点 α Α _ Μ ∋Μ ∋ 4 Ζ 8 [ 1 [ ! − Μ 5 5Ν 2 Ω Ε , !
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才往,白��的」

由上表中�Θ 种元素的水溶性部分百分数可看出不同地 区有所差别
,

但基本上可分为

三类
)

�∗ 水溶性最小的元素
,

?δ Θ2 Σ ∗ 有Ζ “,

[ !, α Α ,

∋ 4 ∴ Ρ∗ 水溶 性 较 大 的元素

?大多 ⊥ 0 ∃ Σ ∗有∋ Μ ,

[ 1 , # , Υ ,
Ω Ε ∴ Θ ∗水溶性百分数居这两者之间的有− Μ , Η ! , Υ Ν ,

_ Μ
等

(

颗粒物中水溶性较小的元素大都来源于地壳
、

土壤〔的
(

据国外 报 道〔的
,

降雨中

可溶性Ζ 8 为�
(

0一�0
(

. Σ
,

α Δ为 ( Π一ΡΠ
(

Π Σ
(

表明这类元素对降雨的组分影响不是很大

的
(

相反
,

水溶性较大的元素大多来源于人为污染
,

以致在不同地区其水溶性百分数的

差异比前者大
(

值得注意的是如 # ?约Π Ρ Σ ∗
, 5 ?约0 2Σ ∗

,

[ 1 ?约0 2 Σ ∗
, ∋ Μ ? 约

00 Σ ∗ 等元素的水溶百分比都很高
,

国外降雨中可溶性Ω在不 同地区的范围为+. 一 ++ Σ
,

χ Μ
为+2 一+. Σ〔“〕,

比西南地 区更高些
(

为进一步验证 Ω的水溶性百分比
,

我们用同一份

颗粒物样品分析其中总# 量和 2 ∃ 二
一 ?用 Α ∋分析

,

即为水溶性Ω∗
,

由此计算出 2 ∃ )
一

? 以

Ω计∗ 占总Ω的百分比
,
其结果如表 � � (



 期
汪安璞等

;
西南地区大气颗粒物中的人为来源元素及与降雨中元素组成的关系 =Γ

裹 �� 颗粒物中 Γ � 二
一

和 / 的浓度

∗ 4 ? 26 �� − 1 Φ 6 6 Φ Λ54 ΛΔ1 Φ ≅ 1 Τ Γ � 二
一 4 Φ Α Γ ΔΦ >4 5Λ Δ6 26≅

地 点 Γ �
‘ “ 一

8林Ω Ξ Σ
”
9 / 8卜Ω Ξ Σ

“
9 / 8Γ �

‘  一
9 Ξ / 8< 9

Η =
。

Κ

片‘ΒΤ�八>3矛
(

⋯
�上%曰
直任‘口,3九∃Β一了了

,Χ%Ψ7孟户∃+‘!口户!!ΧΒ勺几」
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⋯
八目7厅!Α”%材司(��上�上叮

‘月舀%甘
((

⋯
&;!”7
币�∃,曰(�,Δ&‘‘心

庆和都羊阳重成太石贵

此结果与上述所得水溶性Ω 占ΠΡ Σ
,

非常接近
,

表明西南地区颗粒物中水溶性#绝大

部分以2 ∃ 二
一

形式存在
。

? Ρ ∗ 降雨与颗粒物中元素的比较

为了解颗粒物中各种元素与降雨中相应元素的依存关系
,

采用差别因子 ? 7 Ο# 8Ε Ο ς Ο ε

!Μ >Ο ∀ !

ΚΜχ >∀ Ε ,

φΖ ∗〔Π〕,

来判别雨水 中的元素是否来 自颗粒物以及雨水中各种元素与颗

粒物中的丰度比较
(

用Ζ8 作为规一化元素
,

其计算表式为
)

φ Ζ 二
? ) ‘

⎯ Ζ
8 ∗ γ

? 劣‘⎯ Ζ
8 ∗

5

其中 ? ) ‘
⎯ Ζ

8 ∗ γ 和 ? )
‘

⎯ Ζ 8 ∗ 5
分别为雨水 ? γ ∗ 和颗粒物 ?5 ∗ 中 Ο地点元素

:
对Ζ 8

的浓度

比值
(

如果φ Ζ值近于 � ,

则可认为雨水中元素
二‘
来源于颗粒物

(

根据降雨与颗粒物中元素

的浓度 ?表 + 和表 Π ∗ 以及颗粒物中水溶性元素的浓度 ?表 . ∗
,

按上式计算得雨水对

颗粒物 中元素 ?总量与可溶性∗ 的φ Ζ值
,

分别列于表 �Ρ 和表 �Θ 中
(

表 �Ρ 降雨对颗粒物中元素的差别因子
’∗ ? φ Ζ∗
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从表 � 中
,

多数地 区+ 2, − Υ ,

∃ 4和>的⎯ ϑ值均小于 � ,

表明它们对雨 水 不会有很大的

贡献
3

在成都及太和的− 4 ,

太和的Ε Φ 其⎯ ϑ值均近于�
,

表明这些地 区雨水中 的 − 4 、

Ε Φ

主要来自颗粒物
3

其它各元素的⎯ ϑ值随地 区而变化较大
,

在 �一∀∀ 之间的范围 内波动
,

表明局地污染排放的元素对雨水组分有不同的影响
3

其中重庆和石羊的− 4和/5 有 ⎯ ϑ 高

值
,

重庆与太和≅的⎯ ϑ值明显地高于其它地区
,

表明雨水中这些元素除颗粒 物 有 贡献

外 犷还有其它来源
3

将表 �∀ 与表 � 中各元素的⎯ ϑ值进行比较可知
,

除∃ 4 、

> 以外
,

其它

所有水溶性元素的⎯ ϑ值普遍降低 一 Γ倍
,

大部分元素的⎯ ϑ值在 �
3

�一 Γ 之间
3

其中水溶

性/在各地区⎯ ϑ均近于 � ,

在重庆与太和则分别为 �
3

Κ与 �
3

Γ ,

稍偏高
Π
这表 明西 南 地区

雨水中的/ 包含了全部颗粒物的水溶性/ ,

在重庆与太和则还另有其它/ 的米源
,

如 雨水

对 Γ � ;
的吸收

、

溶入
3

其它水溶性元素在不 同地 区对雨水的影响是不尽相同 的
3

由此揭

示了西南地区颗粒物中水溶性/ 对雨水的作用在各地 区是相 同的
,

而碱性元 素等在各地

区则有不同的贡献关系
3

综上所述
,

西南地 区大气颗粒物中水溶性元素的含量随地区而有所不同
3

其中水溶

性 ≅ 在各地区占颗粒物中总 ≅ 量均为Η� <左右
,

它可全部进入雨水中
,

其它一些元素在

不 同地 区对降雨组分的贡献作用有较大的差别
3
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西南地区大气颗粒物中的人为来源元素及与降雨中元素组成的关系 好
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