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内陆输送过程中沙尘单颗粒类型及其非均相反应
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摘要：采用单颗粒分析方法对2004年2—3月发生在北京的3次沙尘暴的样品中沙尘颗粒物的化学成分进行了测定．3次沙尘暴的反向轨

迹图显示，它们主要来自于中国北部、西北部和蒙古的戈壁沙漠地区。且这些沙尘颗粒主要通过高空长距离输送到下游区域．使用带能谱的

扫描电镜对481个沙尘颗粒进行分析，并根据成分特征，把这些沙尘颗粒划分为8种类型，主要类型有“富si”、“富Ca”、“富S”、“富Fc”．

将北京样品分析结果与呼和浩特、塔克拉玛干和敦煌的结果进行对比，结果显示．长距离输送的沙尘颗粒表面发生了s02的非均相化学反

应，导致部分颗粒局部的表面发生化学修改作用，且“富Ca”的碱性矿物为非均相化学反应提供了更有利的反应界面．
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Individual dust particles of long-range transport over continent of China：types and suffuric heterogeneous
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Abstract：Dust samples were collected from three Asian dust storms in Beijing during February and March 2004．The dust

particles originated from the Gobi desert in northern and northwestern regions of China and Mongofia’were transported to

downstream areas over the continent．481 individual dust particles were analyzed and classified into 8 different classes

using scanning electron microscopy with X-ray energy spectra．The major classes of dust particles were defmed as follows：

“Si-rich，’，‘'Ca-rich”，“S-rich”，and‘'Fe-rich，’．The A1．S—Ca ternary plot and comparison with dust particles collected
around Taklamakan，Hohhot and Dunhuang，indicated that the dust particles were chemidally modified during long range

transport．The Ca—rich particles offered a favorable interface for heterogeneous chemical reactions with acidic gas s02

emitted by anthropogenic sou“：c塔．The heterogeneous chemical reactions involving S02 led to the modification of parts of
the surfaces of some dust particles．

，
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亚洲沙尘暴一般发生在每年的2～5月，主要

源自于中国北方和中亚地区的沙漠、戈壁和黄土

高原llJ．直径>30皿n的沙尘颗粒一般在源区附近

发生沉降，而相对细小的颗粒在大气中能滞留几

天甚至几周，并且被抬升到几千米高空【2J．观察表

明，沙尘暴源区大量的沙尘颗粒被来自西北或北

部的冷气团抬升到几千米的高空，之后传送至下

游区域11,31,乃至北美西海岸【4】．沙尘暴对地球辐射

过程和气候变化具有潜在的重要影响【5】．Bauer

等【61指出，沙尘颗粒物的内部混合将可能减少沙

尘的辐射强度，由于S02在沙尘颗粒物表面转化

成硫酸盐，使得非吸湿性沙尘颗粒变为吸湿性。从

而缩短沙尘颗粒在大气中滞留的时间．

目前，针对在亚洲沙尘暴期间沙尘颗粒在海

洋上空输送过程中沙尘界面的非均相化学反应

的研究较多【6l，关于沙尘颗粒在大陆内部输送方

面的研究相对较少．研究表吲卜引，沙尘暴中携带

有人为源污染物，但沙尘颗粒在大陆上空传输过
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程中是否与携带的人为源污染物发生化学反应，

以致影响沙尘颗粒的气候效应，相关研究很少．

单颗粒分析能够提供全颗粒样品方法所无

法获取的一些信息[9-10]．本研究采用单颗粒方法

分析沙尘颗粒物的化学成分，并将北京的样品分

析结果与部分沙尘暴源区的样品进行对比，考察

沙尘颗粒在大陆内部长距离输送中表面的化学

成分变化特征及沙尘颗粒表面的非均相化学反

应，以更好地评价沙尘对气候效应的影响．

1材料与方法

采样点设在北京市学院路中国矿业大学综

合楼5层的平台(116．3440E，39．9970N)，距地面高

度约18m．MiniVol采样器(Airmetrica，USA)以

5L／min采集PMlo．使用的滤膜为聚碳酸酯滤膜

(Millipore，UK)，孔径为0．69m．3次沙尘暴的样品

均在显著的浮尘和扬沙天气条件下收集，时间分

别是2004年2月13日、3月28—29日和3月30

日，共采集了5个沙尘样品(表1)．

将采集样品的有机膜裁下1cm2，用导电胶固

定在直径为3cm的圆柱形载物台上．LE0435VP

扫描电镜(UK)，配有Oxford Link Pentafet能谱分

析系统，信号采集时间为80～100s．通过对随机选

定的矿物颗粒进行x射线能谱分析，检测出原子

量≥c的所有元素．由于样品采集于有机膜表面。

因此，能谱(EDX)数据需除去C和O 2种元素．对

采集的5个样品分别测定了93，102，101，99，86个

单颗粒的元素组成．

表1采样时间与气象条件

Table 1 Information of the samples collected during

Asian dust storm periods

2结果与讨论

2．1 3次沙尘暴的反向轨迹

结合图1和地面观察的气象观测资料

(表1)，2月13日的浮尘主要来源于中国北部及蒙

古沙漠【l¨，3月28～29日的沙尘暴主要来源于中

国西北的戈壁沙漠地区【l引，3月30日出现的一次

4h的扬沙，主要来自中国的北部113]．北京的沙尘

可能是从1000m以上的高空输送而至．
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图1 2004年3次沙尘暴的24h反向轨迹

Fig．1 24h isentropic backward trajectories of three dust storm events in 2004

(a)2月13日Co)3月28—29日(c)3月30日

2．2矿物颗粒的类型

单个颗粒物的化学成分分类方法曾应用于

大气气溶胶的化学和颗粒物来源等研究‘141．首先

是分出单个颗粒物中主要的10种元素成分(Na，
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Mg，A1，Si，S，C1，K Ca,Ti，Fe)，然后把它们中具

有最大P∞值【P∞=Ⅺ(N针Mg+舢+si+S+Cl+
K+Ca+Ti+Fe)×lOO％]的元素取出作为“富X”颗

粒，最后再应用P C的值对颗粒物进一步分为亚

类，其规则为某种元素的P值>65％称为“X”质，

如Si质．如果含量最高的元素的P值<65％，这时

把颗粒归为“P值最高的元素+尸值第二高的元

素”类．应用此方法把沙尘暴期间的5个样品共

481个矿物颗粒分为“富Si”、“富Ca”、“富S”

等8种不同的类型(表2)．

表2矿物沙尘颗粒类型与成分特征

Table 2 Types and compositional characteristics of individual mineral dust particles

注：()内为元素平均质量百分含量±杯准偏差

由表2可见，北京样品中“富Si”颗粒的数

量占分析的颗粒总数的75．4％，其中，“Si拟U”的

矿物颗粒占54．1％．“富Si”颗粒主要来自于地

壳中硅酸盐类颗粒和石英．呼和浩特、塔克拉玛
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干和敦煌样品中“富Si”颗粒也占主导地位．呼

和浩特和塔克拉玛干样品中“富si”颗粒类型

均以“Si删”颗粒占主导．敦煌“富Si”颗粒类
型以“Si质”和“Si+AI”颗粒占主导，其中“Si

质”主要是石英，而“Si+M”主要是黏土矿物和

长石类颗粒．将北京和敦煌的样品进行比较，经过

长距离输送后，密度和粒径大的石英颗粒在近源

区沉降。细小的黏土矿物能够被长距离输送．沙尘

源区分析结果对比显示，呼和浩特和塔克拉玛干

的结果与敦煌的有显著的差异，这是由于呼和浩

特和塔克拉玛干的样品收集于4000—5000m高

空[14-15】，而敦煌样品收集于地面气象站‘161，进一

步显示出在沙尘源区垂直分布上，靠近地面的沙

尘羽中粗的石英颗粒和细的黏土矿物颗粒占主

导，而在高空中细的黏土矿物占主导fl玎．

北京样品中“富Ca”颗粒数量仅次于“富

Si”颗粒．占总量的12．0％．P(Ca)>／65％的“富Ca”

颗粒一般来源于地壳的方解石；“Ca+Si”矿物颗

粒主要来源于建筑工地的水泥(主成分是硅酸钙

类)，或黏土内部混合的方解石颗粒；“Ca+Mg”矿

物颗粒来源于地壳的白云石：“Ca+S”颗粒主要

是石膏成分．在源区塔克拉玛干的“富Ca”占

7．0％，呼和浩特的占17．6％，而敦煌达到21．0％．4

个采样点样品结果的差异表明，“富Ca”颗粒可

能与来源的区域及输送的路径紧密相关．

北京样品中“富S”颗粒数量占样品颗粒总

量的7．9％，没有发现“S质”颗粒，而以“S+Ca”

颗粒为主，达到7．7％．但是，在沙尘源区“富S”颗

粒很少．研究表明，亚洲沙尘暴期间“富Ca”颗粒

在海洋上空长距离输送过程中，为人为排放的酸

性物质(S02、N02和HCD发生非均相反应提供

界面D31．北京样品中“富Si”颗粒含1．9％“Si+S”

颗粒，而在源区并没有“Si+S”．同时，北京样品中

“Ca+S”和“S+Ca”颗粒的含量显著高于源区，

而“Ca质”颗粒的含量却明显低于源区，这可能

是沙尘颗粒在长距离传送的过程中与人为源排

放的S02发生非均相反应的结果．

北京样品中“富Fe”颗粒数量占颗粒总量

的2．1％，这类颗粒一般来源于地表土壤中铁的氧

化物和菱铁矿．“富Fc”颗粒在源区呼和浩特、

塔克拉玛干和敦煌的变化不大，但随着输送距离

的增加，含量下降．

另外，还检测出“富筒”、“富Mg”、“富K”、

“富Na”等类型的颗粒，它们占总量的比例小，

很可能来自地壳中的一些痕量矿物，如金红石、

锐钛矿、岩盐、刚玉等．

2．3单个沙尘颗粒在长距离输送过程中的非均

相化学反应

非均相化学反应导致北京和源区的同类沙

尘颗粒的含量有显著差别(表2)．图2中触、S和

Ca的三角相图进一步显示出481个单颗粒的化

学成分变化．其中，约40％的颗粒分布在AI-Ca线

上(颗粒物不含有S)，约36％的分布在CaS04与

A1-Ca线之间的区域【颗粒物的(S／Ca)≤0．8】，约

24％的分布在砧一S和cas04线之间[aO颗粒物的

(S／Ca)>0．8】．而中国西北的戈壁沙漠沙尘源区的

含S的颗粒占8．8％～30％，约95％的颗粒分布在

CaS04与A1-Ca线之间，且大部分靠近或在AI-Ca

线[14-161．北京的分析结果与沙尘源区结果相比，沙

尘颗粒内混合S的含量显著升高。这可能是沙尘

颗粒在长距离输送过程中与人为排放的s02发生

了非均相化学反应．在EDX实验过程中发现大部

分沙尘颗粒的表面S含量分布很不均匀，表示同

一沙尘颗粒表面和S02的非均相反应能力存在差

异．另外，图2也显示出大部分(约76％)的沙尘颗粒

在Cas04和A1-Ca线之间的区域，即这些颗粒表

面的某些部位发生了化学修改作用，原因很可能

是颗粒本身暴露的表面积和化学成分(如颗粒含

Ca的非均匀性)的不同而导致颗粒物表面和酸性

气体的反应能力有一定的差异．

矿物颗粒表面的非均相化学反应能力和大

气湿度呈一定的正相关性【11i．由于沙尘暴期间大

陆上空空气湿度较低，所以沙尘颗粒表面发生的

非均相化学反应强度也较弱．虽然输送至北京的

部分沙尘颗粒的表面局部曾发生非均相反应，导

致化学修改作用，并且颗粒表面特性也由原来的

非吸湿性可能变为吸湿性，但颗粒物内部仍然保

持原来的特性．这暗示大部分沙尘暴颗粒被继续

输送到下游区域后仍对大气的酸性有缓冲的潜

力，很可能对大陆区域性气候效应产生重要影响．
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图2单个颗粒物中Al、S和Ca元素的三角相图

Fig．2 Disaibutions of elements AI，S and Ca of

individual dust particles in triangular diagram

AI--CaS04线代表石膏中S／Ca比值为0．8

3结论

3．1 481个沙尘颗粒的化学成分主要是舢、Si、

S、K、Ca、Fe和少量的Na、Mg等元素，根据单

个颗粒的元素组成将进行分类，主要有“富Si”、

“富Ca”、“富S”和“富Fe”4种类型，少量为“富

～”、“富Mg”、“富K”和“富Na”类型的颗粒．

3-2将北京样品分析结果与呼和浩特、塔克拉

玛干和敦煌等沙尘暴源区的数据进行对比，发现

北京样品中“Ca+S”和“S+Ca”颗粒的含量显

著高于源区，而“Ca质”颗粒的含量却低于源区。

说明大陆上空长距离输送的沙尘颗粒表面发生

了非均相反应．

3．3大部分沙尘颗粒的表面S含量分布很不均

匀，舢、S和Ca的三角相图显示，约76％的沙尘颗

粒在CaS04和A1-Ca线之间的区域．这说明沙尘

颗粒发生的大气化学反应主要表现在一些单个

富Ca颗粒的整个表面发生化学修改作用，而另

一些单个颗粒的表面或至少部分表面仍然保持

自然特性．
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