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科学家揭示液相二次有机气溶胶的来源和形成机制。 8月31日，《自然—通讯》在线发表了一项
中外科学家合作的成果：通过测定液相二次有机气溶胶（SOA）单体分子的碳十四同位素，研究
给出化石源碳对中国大气中液相SOA生成巨大贡献的关键科学证据。

9月1日，正在广州地化所访问的中国科学院院士、北京大学环境科学与工程学院教授朱彤对该成
果评述认为，这一新认识对我们更好地模拟SOA生成，评价其气候和环境效应，以及更精准地控
制空气污染，都有着重要意义。

据悉，该项研究由中国科学院广州地球化学研究所（以下简称广州地化所）研究员张干、瑞典斯
德哥尔摩大学教授奥利昂�古斯塔夫松、日本中部大学教授河村公隆合作完成，并得到国家自然
科学基金重点项目、一带一路科学组织联合研究专项、广东省珠江人才计划本土创新科研团队项
目等的资助。

以小见大

SOA是大气细颗粒物（PM2.5）的重要组分，对空气质量，全球气候变化和人体健康有着重要的
影响。近年来，越来越多的研究表明有机前体物在云雾滴和含水气溶胶中的液相化学转化是SOA
生成的重要途径。

由于植物排放前体物（如植物挥发、生物质燃烧）比化石燃料源（如燃煤、机动车排放）前体物
的极性更强、更亲水，过去的研究多聚焦于植物排放前体物转化生成液相SOA的过程，缺乏对液
相SOA中人为化石燃料源贡献的精准量化。

大气颗粒物成分复杂，来源多样，难以解析，而有机地球化学的风格正是从关键的标志性有机化
合物上切入，见微知著出证据。领导该项研究的广州地化所研究员张干对《中国科学报》记者表
示，这是我们开展这项研究的灵感源泉。

草酸是SOA中含量最高的组分之一，又在大气液相化学过程中扮演重要角色。因此，张干等人选
择使用以草酸为主的一系列小分子有机酸，作为液相SOA的示踪物，在位于珠三角西南部的鹤山
大气环境监测超级站（以下简称鹤山站），采集了一整年的大气细颗粒物（PM2.5）样品，开展
研究。

当鹤山站的气团起源于内陆时，我们发现草酸和它的液相前体物（乙醛酸、丙酮酸）的稳定碳同
位素（δ13C）组成明显变轻。这是大气液相过程中较轻的同位素优先参与大气化学反应、并在
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产物中富集的特征信号。论文第一作者、广州地化所博士后徐步青如是说。

寻找证据

在该项研究中，研究人员结合气溶胶液态水含量、水溶性有机碳等一系列指标，给出了以草酸、
乙醛酸、丙酮酸作为液相SOA示踪剂的证据。接下来，研究人员使用放射性碳十四同位素量化了
几种液相SOA分子中生物来源碳和化石燃烧来源碳的相对占比。

碳十四同位素的半衰期约为5730年，经过漫长地质演化，煤、石油、天然气等化石燃料中的碳十
四已完全衰变，而生物质的碳十四丰度，却和当前大气基本保持一致。张干说，其研究团队发现
，当鹤山站的气团起源于内陆时，液相SOA标志性化合物的化石来源碳占比，达到了55%到70%
。

过去，基于整体气溶胶组分的碳十四分析结果，大多认为有机气溶胶主要由生物质来源碳贡献。
因此，化石来源碳对液相SOA的巨大贡献这一结果，确实超乎了我们的预期。徐步青表示，当气
团起源于南海沿岸时，液相SOA分子中的生物来源碳占比可达近70%，这与内陆气团形成了鲜明
的对比。

在我国的几个重点区域，张干等人同样观测到化石来源碳在冬季对液相SOA形成的巨大贡献。

参与研究的河村公隆介绍说，草酸等二元羧酸的双碳同位素指纹，可以帮助解开液相SOA的来源
和形成机制。碳十四提供了关键证据，证实在中国的这些典型城市，液相SOA分子可大量来源于
化石燃料，这对中国城市大气PM2.5污染的防治，无疑有着重要的启示作用。

未来启示

在我国，主要由化石燃烧源产生的硝酸盐已逐渐成为气溶胶中最重要的吸湿粒子。同时，煤改气
战略的推行使得天然气燃烧对气溶胶液态水的贡献同样值得关注。对此，张干表示，在我国能源
结构持续调整的情景下，需要统筹考虑化石燃料排放的有机物、SO2、NOX和H2O对液相SOA生
成的贡献。

张干等人提出，气溶胶液态水、吸湿颗粒（主要包含硝酸盐、硫酸盐等）和液相SOA之间可能存
在协同效应。一方面，吸湿颗粒驱动了气溶胶的吸湿增长，及对气态前体物的摄取，促进了液相
SOA的生成；另一方面，液相SOA的生成会进一步加快气溶胶液态水含量的增加，从而形成正向
反馈的通路。

该项研究对于欧洲、北美、南亚等地区大气中液相二次有机气溶胶的生成途径和碳源的研究，具
有方法学上的示范作用。古斯塔夫松兴奋地说，我正期待着，将这项技术应用于对南亚、欧洲和
北极大气中二次有机气溶胶样品的研究中。

由广州地化所领导的这项合作对理解大气气溶胶重要组分的来源和大气过程迈进了重要的一步。
这一突破得益于先进的单体化合物放射性碳分析技术在大气样品中的开发与实践。张干团队是国
际上开发并应用碳十四技术解决碳循环、环境污染和气候问题的领导小组之一，我非常高兴和张
干团队合作。古斯塔夫松总结说。（来源：中国科学报朱汉斌）
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相关论文信息：https://doi.org/10.1038/s41467-022-32863-3

作者：张干等 来源：《自然—通讯》

更多 科学进展 请访问 https://www.iikx.com/news/progress/
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