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东海海洋大气颗粒物中重金属的来源及入海通量

秦晓光&程祥圣&刘富平
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摘要( /119 T/114 年&对杭州湾以南的东海海域进行了春#夏#秋#冬 5 个航次的海洋大气调查&分析了大气颗粒物中重金属元

素!-I#?@#Y;#-B"的含量&根据调查结果&采用富集系数法对重金属的来源进行了初步分析&对干沉降入海通量进行了估算J

结果表明&调查海域海洋大气颗粒物中的 -I#?@#Y;#-B 含量相对于地壳和海水均表现为强富集&富集系数远远大于 21&属于

污染元素&主要来自人类活动污染J重金属元素的大气干沉降通量大小顺序为 Y; ) 21M6/ UL<!U/-K" * l?@ ) /M/66

UL<!U/-K"* l-I)2M922 UL<!U/-K"* l-B)1M124 UL<!U/-K"*J各种金属元素月通量均为冬季最高&夏季或秋季最低&且季

节差异十分显著J按调查区域覆盖面积!291 111 dU/ "估算&每年 -I#?@#Y;#-B 大气干沉降总量为/ .49 F&约为长江重金属年

入海通量的 2.e&因此大气输入也是重金属进入东海的重要途径之一J
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!!近年来的研究表明&大气是许多自然物质和污
染物质由大陆输送至海洋的重要途径&大气悬浮颗
粒物携带的各种物质通过重力沉降#降雨#降雪等过
程进入海洋&成为海洋中许多元素的重要来源&必然
对海水化学成分的组成#元素的生物地球化学循环
过程#海洋生态系统造成明显影响J
在远离陆源径流影响的大洋&经过远距离输送

的大气物质是那里陆源物质最主要的来源 )2* ’在某
些海域&由大气输入的痕量物质总量甚至高于河流
输入 )/* ’表层海水中 ?@ 的浓度与大气输入之间表
现为显著正相关性&表明大气输入物质直接影响表
层海水的组成’CIR:等 ).*认为从全球尺度看&?@#
-B#Y; 等重金属元素及 ?-D#CC)#8-D等合成有机
物的大气输入高于河流输入’刘昌岭等 )5*对黄海海

域大气气溶胶特征的研究表明&Y;#?@#-B##N等重
金属的河流输入量与大气输入量相似&大气在输入
人为污染物方面占优势J

为了解和掌握东海海洋大气颗粒物中重金属元

素的含量#分布特征&并在此基础上进一步分析东海
海洋大气中重金属的来源及通过大气干沉降进入海

洋的贡献量J本研究分析了 /119 T/114 年春#夏#
秋#冬 5 个不同季节条件下开展的东海海洋大气调
查结果&探讨利用海洋大气中重金属元素的富集特
征来分析重金属来源’估算调查海域重金属的干沉
降通量&分析海洋大气中重金属干沉降通量的季节
差异&并对通过干沉降形式输入海洋的重金属的贡
献量和影响进行了讨论J

@A样品采集与分析

/119 T/114 年&利用 +中国海监 59,船#+中国
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海监 32,船&分春#夏#秋#冬 5 个季节&对杭州湾以
南的东海海域进行了 5 个航次的海洋大气调查&调
查区域详见图 2M

图 @A海洋大气调查走航路线示意

ENLJ2!-PINQ:PGIF:GOFH:QIPX:̂ OGP(KPN;:KFUGQ\H:P:

@F@!样品采集与保存
将风向控制大流量大气总悬浮颗粒物采样器安

装在调查船最上层甲板上&采样器已经过校准J以风
速风向控制仪控制采样方向&防止船上烟尘污染J在
调查区域内&每隔 /5 H 采样 2 次&同时记录采样开
始和结束时间&已经开始和结束的经纬度J每隔 /5 H
换一次滤膜&每个样品采平行样J采样完成后将滤膜
放入聚乙烯塑料袋中密封后&于冰箱中冷藏保存J
@FG!样品处理与分析
样品处理#分析过程严格按照文献 )3*要求执

行J将采样后的滤膜放入干燥器内干燥#恒重&进行
称重后&在 211 级洁净台上&以有机玻璃剪刀剪切适
量面积的滤膜&放入聚四氟乙烯硝化罐内&加入 21
U+浓硝酸&用 (N=:QFG;:微波消解仪进行消解&消解
后溶液用原子吸收法 !**//1Y&美国瓦里安公司"
测定 -I#?@#Y;#-BJ

GA结果与讨论

GF@!海洋大气颗粒物中重金属元素来源分析
海洋大气颗粒物中重金属元素的来源主要有 .

种&即(地壳源#海水来源及污染源 )9*J地壳源主要
来自地壳#岩石风化产物&海水源主要通过海底火山
喷发#海洋表层水气交换过程进入海洋大气&地壳源
和海水源构成海洋大气颗粒物中重金属的本底值’
而污染源则主要来自矿物燃烧#废气排放等人类
活动J
在研究海洋大气中金属元素的来源时&常用的

方法有聚类分析 )4* #化学质量平衡#因子分析#富集

系数法 )0 T21*等&本研究采用富集系数法对重金属元
素来源进行分析&计算方法为(

"E!?" @!:>A:&" . A!:>A:&"Q
式中&"E!?"为元素 ?的富集系数&!:?A:&"K为大气
颗粒物中该元素 ?与参比元素浓度之比&!:?A:&"Q
为地壳或海水中该元素 ?与参比元素浓度之比J
由于风化产物中 *=的含量与母岩中的含量有

较好的可比性&而且在风化迁移过程中属惰性元素&
因此&选取 *=为地壳风化源的参比元素&计算相对
地壳的富集系数’选取 #K为海水源的参比元素&计
算相对海水的富集系数J若元素 ?的某项富集系数
f21&表示此元素以该物质为主要来源’富集系数均
大于 21&表示此元素主要来自人类活动污染J
采用中国东部上地壳元素丰度值 )22*和冯士笮

等 )2/*给出的海水中重要元素的浓度为参比&计算了
东海大气悬浮颗粒物中 -I#?@#Y;#-B 的富集系数&
图 / 所示为各项重金属元素的富集系数J从中可知&
调查海域大气颗粒物中重金属元素的地壳富集系数

与海水富集系数均远远大于 21&属于污染元素&主
要来自人类活动污染J

图 GA大气悬浮颗粒物中重金属的富集系数

ENLJ/!";PNRHU:;FOKRFGPQGOH:KX̂ U:FK=QN; FH:

UKPN;:KFUGQ\H:P:\KPFNR=:Q

地壳富集系数的大小顺序为 -B !/906 " l?@
!2/44" lY;!2130" l-I!.14"&表明这几种重金属
元素人为污染的贡献明显高于地壳风化产物的贡

献&与其他文献相比&辽东湾 )2.*海域大气中 ?@ 的富
集系数为/ 2..&高于本研究报告值’Y; 的富集系数
为 341&低于本研究报告值&富集系数的差异是否可
表征人类活动对辽东湾海域大气 ?@ 的贡献大于东
海&而 Y; 的输入小于东海&有待进一步调查研究J
海水富集系数的大小顺序为 ?@ l-B lY; l

-I&其中 ?@ 的富集系数高达 4M6 q214’其次为 -B&
富集系数为25 21/’Y;#-I 的富集系数分别为2 322

562/
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和 5/4M海洋大气中的重金属元素相对于海水组成
表现为高富集&除了受到人类活动排放污染物的过
程影响外&也与元素性质及海7气界面的分级效应密
切相关 )25*J有研究表明&大气颗粒物中元素浓度和
富集系数随大气悬浮颗粒物的粒径而变化&被富集
的元素趋于在小粒径区内富集J因此&尚需对不同粒
径的大气悬浮颗粒物中重金属的浓度及分布进行研

究&从而掌握重金属由大气进入海洋的主要途径#过
程&对有效控制大气输入污染物对海洋生态系统的
不利影响具有重要的意义J
GFG!大气重金属元素的干沉降通量
大气物质通常通过干#湿沉降入海&这一过程受

控于海洋大气边界层特征&交换物质的物理#化学特
征及其在不同介质中的浓度梯度&海洋表层的浪#流
特征以及海洋中的生物地球化学过程等 )2*J本研究

采用以下方法对东海大气重金属元素的干沉降通量

进行了估算J
计算模式为 )23* (4B iBB q:B

式中&4B为干沉降通量&年通量单位为UL<!U
/-K"&

月通量单位为UL<!U/-月"’ :B 为大气颗粒物中元

素的浓度!UL<U."’BB为干沉降速率&根据 [",*(?

!海洋污染科学问题专家组" )29*的干沉降速率推荐

值&为 1M2 RU<QJ
干沉降通量结果列于表 2&结果表明&-I#?@#

Y;#-B 的年干沉降通量分别为 2M922#/M/66#21M6/#
1M124 UL<!U/-K"&与其他研究的结果相比!表 2"&
重金属的沉降通量有显著的地域差异&调查海域的
金属沉降通量远远高于南大西洋#北太平洋等海
域 )23* &但略低于福建兴化湾海域金属元素的大气干
沉降通量 )24*J

表 @A不同海域海洋大气重金属年干沉降通量的文献报道值<UL-!U/-K" g2

)K@=:2!CP̂ B:\GQNFNG; O=Ia:QGOH:KX̂ U:FK=QN; KFUGQ\H:P:\KPFNR=:QN; BNOO:P:;FQ:KKP:K<UL-!U/-K" g2

项目 北太平洋 )23* 南太平洋 )23* 南极半岛海域 )23* 南大西洋 )23* 北印度洋 )23* 近岸海域 )23* 兴化湾 )24* 本研究

<UL-!U/-K" g2

-I 1M225 1M1119 1M143 1M146 1M1256 1M26 /M422 2M922

?@ 1M19/ 1M1/. 1M15/ 1M.63 1M1916 1M356 .M0.. /M/66

Y; < < < < < < 25M.6 21M6/

-B 1M11/ 3 1M111 /19 1M112 3 1M11. 1M111 6 1M1.2 1M146 4 1M124

!!这种地域差异在一定程度上可反映大气颗粒物
中重金属含量的差异&另外&对干沉降通量估算的不
确定性也是造成差异的重要原因J现有的计算模式
基本为通过浓度与沉降速率乘积得到&受条件所限&
沉降速率采用国际通用推荐值&但实际上大气干沉
降速率受多种因素制约&如颗粒物的粒径#风速#相
对湿度及近地面大气稳定度等 )20* &在不同海域#不

同海7气界面条件下&干沉降速率有较明显的差异&
因此目前精确估算干沉降速率及沉降通量难度较

大J需要在大量的实测工作#资料积累与汇总基础
上&结合精细化的模型加以计算&得到准确的干沉降
速率&使干沉降通量结果更加准确&才能准确界定大
气沉降在海洋污染负荷中的贡献率J
从季节上看&各种金属元素月通量均为冬季最

高&夏季或秋季最低!表 /"&且季节差异十分显著&
与 YHK;L等 )26*对中国近海海域的重金属沉降通量

的计算相似J这一季节差异主要与大气环流#降水量
的季节变化特征有关&夏季和秋季大气环流主要为
由海向陆方向&大气颗粒物受相对洁净的海源颗粒
物影响程度增加&因此大气颗粒物中重金属含量低

于冬季&另外&夏季和秋季降水量明显大于冬季&受
雨水冲刷作用影响&大气颗粒物中重金属含量降低&
干沉降通量也随之降低J但需要注意的是&通过降水
过程进入海洋的重金属湿沉降通量则可能升高&由
于缺少相关调查数据&本研究暂不对湿沉降通量进
行讨论J
表 GA调查海域大气颗粒物重金属&铜"铅"镉"锌%干沉降

通量季节比较表<UL-!U/-月" g2

)K@=:/!CP̂ B:\GQNFNG; O=Ia:QGOH:KX̂ U:FK=QN; KFUGQ\H:P:

\KPFNR=:QN; BNOO:P:;FQ:KQG;Q<UL-!U/-UG;FH" g2

项目 春季 夏季 秋季 冬季
年平均

<UL-!U/-K" g2

-I 1M19/ 4 1M122 6 1M19. / 1M.66 2M922
?@ 1M26/ 1M1.5/ 1M224 1M5// /M/66
Y; 1M9/3 1M50/ 1M31. /M1. 21M6/
-B 1M112 64 1M111 /43 1M112 25 1M11/ /4 1M124

按本研究大气调查近似覆盖的海洋面积

!291 111 dU/ "估算&每年 -I#?@#Y;#-B 四项重金
属污染物的大气干沉降量约为/ .49 FJ长江是我国
径流量最大的河流&也是陆源污染物进入东海的最
主要输入源之一&/119# /114 年长江重金属年入海
通量分别为29 961 F)/1* # /1 6/0 F)/2* &平均20 016F&

362/
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由此估算大气重金属的干沉降通量约为长江入海通

量的 2.e&表明大气沉降是重金属污染物进入海洋
的一个重要的途径J
GFH!研究展望
越来越多的研究表明&大气输入是污染物进入

海洋的重要途径之一&由于我国的海洋大气科学起
步较晚&许多研究工作仍属探索阶段&采样方法#分
析方法#计算模式均存在许多问题和不尽合理之处&
在确定污染物的大气沉降对海洋的实际贡献量的研

究中目前尚缺少确切的结论J因此&规范#加强大气
污染物的调查研究#积累资料#开展入海通量计算模
式及各主要计算参数的研究和验证工作&是发展海
洋大气科学&全面研究海洋生态系统的当务之急J

HA结论

!2"东海海洋大气悬浮颗粒物中的 -I#?@#Y;#
-B 相对于地壳和海水组成均表现为强富集&属于污
染元素&主要来源为人类活动污染J地壳富集系数的
大小顺序为 -B l?@ lY; l-I&海水富集系数的大
小顺序为 ?@ l-B lY; l-IJ

!/"调查海域 -I#?@#Y;#-B 的大气干沉降通量
分别为 2M922# /M/66# 21M6/# 1M124 UL<!U/-K"J

!."调查海域重金属元素的干沉降通量有明显
季节差异&均为冬季最高&夏季或秋季最低J

!5"-I#?@#Y;#-B 通过大气干沉降进入调查海
域的量约为/ .49 F<K&约为长江重金属年入海通量
的 2.eJ
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