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摘　要:认识环境核素在不同地域空气中的浓度分布和沉降到地表环境的通量对气溶胶污染物全

球扩散模型的建立和验证 、沉积过程示踪和沉积计年 、流域侵蚀示踪参比 ,以及生态系统受天然辐

照的评价等多个领域都是关键的依据 。自 2001年以来在贵阳观风山等地逐周连续采样 ,对近地面

空气和降水中
210
Pb和

7
Be浓度的观测结果表明:①因气象条件变化 ,近地面空气

210
Pb和

7
Be周浓

度具有 2 ～ 6周变幅不等的短周期波动 。
210
Pb空气浓度在年内的总趋势呈现出受气温变化的总体

影响和降水的短暂调控;而
7
Be空气浓度出现连续不断的峰 —谷交替。 ②两核素在近地面空气周

浓度的低值同步 ,
210
Pb/

7
Be比率较高(≥0.8),显示出海洋性贫

210
Pb-

7
Be气团的入侵影响;它们高

的周浓度也同步耦合 ,比率较低(≤0.7),显示出高层大气富
7
Be气团的输入。 ③

210
Pb和

7
Be的周

降水浓度及水—气分配系数在秋末 ～春季较高 ,而春末 —秋季明显偏低。周降水浓度随同期空气

浓度呈增高趋势 ,其季节分界分别为 0.2 Bq/L和 1 Bq/L;而 Kd值随同期空气浓度增大呈降低趋

势 。
210
Pb和

7
Be的降水沉降主要分布在每年的春夏季;周沉降量随同期降水量呈增大趋势 ,

7
Be增

大的斜率约为
210
Pb的 3倍;当近于零降水时 ,它们在降水中的初始比率约为 2.5。它们出现高或者

较高的周降水沉降都伴随当周或邻周空气浓度的急剧下降;降水中
210
Pb/

7
Be比率主要分布在

≤ 0.5,并与空气中
210
Pb/

7
Be比率基本同步 ,显示出两核素被降水清洗的效率基本相近。 ④2008

年冰冻极端天气过程中 ,
210
Pb-

7
Be空气浓度同步低谷并存在气溶胶低浓度与高比活度耦合 。⑤观

风山
7
Be周空气浓度显示低纬度 、较高海拔地区的预期水平;短周期波动反映强下沉气流和低海拔

上升气团影响分别在观风山和瓦里关山的滞后性。
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1　引　言

放射性核素广泛存在于地球环境中。无论地球

大气 、河湖海洋水体及其沉积物 、地表浮土及土壤 ,

还是各种动植物机体及人体内部 ,都普遍存在放射

性核素。人类关于地质历史演变过程 、地质营力作
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用规律和地球化学环境演化的许多知识都源自放射

性核素的示踪应用 。在现代环境和生态科学领域 ,

为认识污染物随气溶胶传输过程和速率 、评估区域

环境影响及环境变化 ,放射性核素更具有重要的示

踪价值 。此外 ,作为环境质量的一个重要指标 ,同样

需要了解环境遭受放射线辐照的影响 ,评价放射性

核素产生的污染程度及其对人体健康的可能影

响
[ 1, 2]
。

随着区域环境综合研究的深入 ,一些深层次的

前缘科学问题急需解决。诸如:如何辩识人为释放

与天然形成的污染物 ?在环境中污染物的性质和赋

存状态如何转化 ?污染物在环境中具有什么样的运

移途径和速率? 污染物在环境中的积累类型和定量

关系? 污染物在环境中的降解过程和速率 ?一些污

染事件发生时的环境背景条件等 。因而 ,查明环境

物质(化学元素或污染物)的环境生物地球化学过

程 ,如转化与传输的途径 、速率 、通量和效应等 ,构成

了认识区域环境质量和全球环境变化的最重要的科

学判据。环境中存在的放射性核素具有 3个基本来

源:①原始的放射性核素;②宇宙射线作用产生的放

射性核素;③人类社会经济活动过程中产生并释放

到环境中的放射性核素 。它们具有确知的物源和输

入通量 、固有的衰变特征和衰变常数 。表 1列出了

放射性核素作为几天至几个世纪时间尺度环境示踪

应用的主要方面。环境放射性核素的不同来源和不

同半衰期 ,决定了它们之间在种类组合和赋存分布

的明显差异 ,是示踪环境生物地球化学过程和标记

环境变化速率的重要基础 ,提供了示踪环境物质的

累积 、交换 、运移 、转化过程和速率的前提
[ 3]
。

　　环境核素示踪原理的研究主要包括:它们的生

表 1　环境放射性核素的示踪应用

Table1　Tracingapplicationofenvironmentalradionuclides

　　　　应用

来源　　　　

沉积作用

(沉积计年)
地下水计时

地表水

混合作用
微粒搬运 气体交换 生物活性

U/Th衰变 210Pb(百年尺度)
226Ra, 230Th

234U/238U

228Th/232Th

　

222Rn/226Ra

228Ra

(224Ra)

210Pb/222Rn
234Th/238U

228Th/228Ra

230Th/234U

222Rn/226Ra

宇宙射线 14C(千年尺度)
32Si

14C, 3H

39Ar, 32Si

(85Kr)

7Be,

39Ar, (14C)

(3H/3He)(85Kr)

7Be(季节变化) 39Ar

人为产生 137Cs(数十年)
3H, 55Fe, 90Sr

239, 240Pu

3H, 14C

85Kr

137Cs

14C, 3H 22Na,

90Sr

137Cs

239, 240Pu, 55Fe

60Co, 54Mn

241Am, 65Zn等

3H/3He

14C, 85Kr

14C

32P

　　注:据文献 [ 4]修改。括号内的核素不常用 ,但是有应用前景

成来源 、气溶胶微粒吸附 、空气中的配比关系 、大气

传输过程 、全球分布状况 、干湿沉降作用 、土壤微粒

迁移与滞留 、生物亲合作用 、水体转移和沉降 、沉积

后作用及沉积归宿等 。许多环境过程之间存在有重

要的内在联系。认识环境核素在运移过程各个环节

的作用机理 、速率和通量是示踪应用的基础 。特别

是它们在不同地域空气中的浓度分布变化和沉降到

地表环境的通量是整个运移过程的重要环节 ,对污

染物全球扩散模型的建立和验证 、沉积过程示踪和

沉积计年 、流域侵蚀示踪参比 ,以及生态系统受天然

辐照的评价等多个领域都是关键的依据。
210
Pb、

7
Be和

137
Cs是环境中广泛存在的放射性

核素 ,对于典型区域及全球环境物质传输途径具有

重要示踪价值。自 20世纪 90年代以来 ,全球大气

中的
137
Cs已经处于检测线以下 ,难以确定 。仅

210
Pb

和
7
Be空气浓度具有观测价值 ,通过对它们在近地

面空气浓度的长期观测 ,对于检验全球浓度分布和

模拟沉降通量变化具有特殊意义 。全球变化欧州研

究网(ENRICH)于 1999年 11月在瑞典 Uppsala召

开 “核素示踪全球物质循环国际研讨会 ”。万国江

和 H.N.Lee作为唯一中国和美国学者应邀出席并

分别完成大会报告 ,强调了
210
Pb与

7
Be两核素组合

示踪研究的重要意义。
210
Pb(半衰期 22.3年)是

238
U系列中

226
Ra(半

衰期 1 622年)衰变中间产物
222
Rn(半衰期 3.8天)

的 α衰变子体。
222
Rn作为一种惰性气体 ,自岩石表
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面和土壤微粒中逸出后 ,在低层大气中扩散并继续

衰变。由于岩石和土壤中矿物组成的差异 ,
222
Rn逸

散与生成的比率从小于 1%到大于 30%
[ 5, 6]
。低层

大气中的
222
Rn因逸散比率和气流输送的地区差异

而发生变化 。
222
Rn自陆地表面向大气的平均逸散输

送通量约为 0.015 Bq/(m
2
· a);自洋面和冰盖的逸

散输送通量较陆地表面低 2 ～ 3个数量级
[ 6, 7]
。所

以 ,大气中的
222
Rn主要来自陆地表面 ,并具有明显

的区域性分布差异 。特别是
222
Rn与 CO2等温室气

体自土层中具有大致相似的逸出机制 ,因而其示踪

意义更加突出。
222
Rn的衰变子体有

218
Po、

214
Pb、

214
Bi、

210
Po、

210
Pb。当

210
Pb等在大气中生成之后 , 很

快地附着于亚微米级气溶胶微粒并开始其环境生物

地球化学运移
[ 8 ～ 10]

。
210
Pb在不同地域空气中的浓度

分布和沉降到地表环境的通量是整个运移过程的重

要环节 。大气中的
210
Pb通过干 、湿沉降进入湖泊 、

海湾 ,并积蓄在沉积物中 。沉积物中积蓄的这部分
210
Pb因其与母体核素

226
Ra分离 ,通称为非平衡或过

剩
210
Pb(在土壤—沉积物系统的研究中标记为

210
Pbex;空气中的

210
Pb基本上都属非平衡 , 通常不

另作标记)。
210
Pb的大气浓度具有明显的短时间尺

度(日 、月)变化特征 ,但年际变化并不显著
[ 11]
。

通过
222
Rn的大气扩散 ,

210
Pb广泛存在于自然

环境中并形成特殊的分配关系;
210
Pb的半衰期耦合

于现代人类活动的百年级时间尺度(n×10 ～ n×10
2

年)。因此 ,
210
Pb是环境地球化学过程的优良示踪

剂 ,在大气扩散 、流域侵蚀和现代沉积研究中具很好

的示踪价值。通过沉积物柱芯中不同层节样品的
210
Pbex比活度分析 ,便可计算沉积速率或某一层节

的沉积年代 。 1963年 Gololberg
[ 12]
首次利用

210
Pb作

为格林兰冰芯计年 。尔后 , Krishnaswami及 Kodie

等
[ 13, 14]

分别进行了湖泊和海湾沉积物
210
Pb计年的

探索。近 30年来 ,
210
Pb广泛用于现代沉积计年和

流域侵蚀速率的测定 ,取得了很好的进展 ,显示出
210
Pb在百年时间尺度上的重要示踪价值

[ 15]
。

7
Be(半衰期 53.3 d)是宇宙线轰击大气

14
N、

16
O

靶核而生成的放射性核素。
7
Be在大约 20 km高度

大气层中的产率最大 ,在平流层的寄宿时间大约为

1年 。随着宇宙线辐射到大气圈强度的减弱 ,其产

率随大气层的厚度及空气密度的增加而减少
[ 16, 17]

。

当
7
Be形成之后 ,很快附着于亚微米级气溶胶微粒表

面 ,并随大气动力过程而迁移 ,通过干 、湿沉降进入

地表环境而终结。平流层作为
7
Be产生和富集的源

地 ,通过全球尺度的 Brewer-Dobson环流可以将
7
Be

输送到对流层;或者当平流层与对流层发生交换时

进入对流层
[ 17 ～ 19]

。在平流层向对流层输送过程中 ,

随着高度的降低 ,空气稀释作用加强。所以 ,来自对

流层较高部位的气溶胶将更富集
7
Be。

7
Be在对流层

空气中的浓度也随地球表面海拔高度而增加 。基于

宇宙线变化可能引起
7
Be产率变化 ,太阳黑子活动

从源头上对
7
Be浓度产生重要影响 ,业已建立 11年

主周期 、2 ～ 3年周期和 1年周期
[ 20, 21]

。近地面空气

中
7
Be的浓度不仅受产率控制 ,还受平流层和对流

层之间的物质交换 、对流层垂直方向的物质输送 、不

同纬度之间水平方向的物质输送 、干—湿沉降等因

素的综合影响
[ 17, 22 ～ 25]

。它们具有直接散落特征 ,散

落分布存在纬度效应和海拔效应 。由于
7
Be具有确

知的来源 、赋存和运移特征 ,已经被广泛应用于大气

物质传输 、表土季节性迁移和微粒混合作用的示踪

研究
[ 21, 25, 26 ～ 31]

。

基于上述背景 ,
210
Pb和

7
Be在不同地域空气中

的浓度分布和沉降特征构成了多领域研究的基础 ,

两核素的同时观测可能提供关于气溶胶大气传输的

有用信息 。特别是:它们作为环境物质传输示踪的

独立性和相互依存性? 它们在不同时间尺度下在空

气和降水中的比率变化 ?它们沉降通量变化与降水

事件和降水量之间的关系? 这些科学问题受到较多

的研究关注。

云贵高原是全球环境变化的敏感地区之一。黔

中地区位于云贵高原中部 ,系青藏高原向东部丘陵

平原过渡的斜坡面上的内陆区 , 纬度较低 、海拔较

高。该区既受控于西环流南支气流 ,又受西环流北

支西南气流的影响;兼受东南季风和西南季风的作

用 ,南北冷暖空气常在此交绥 ,形成云贵静止锋。前

期研究表明:云贵湖泊沉积物中
210
Pbex的比活度和

累计值较其他地区高 ,土壤中
226
Ra也较高

[ 32 ～ 35]
;

210
Pb在中国西南地区近地面空气中的浓度明显地

高
[ 36]
。在黔中地区观测示踪核素的空气浓度和沉

降通量具有特殊意义。我们前期在云贵深水湖泊水

库沉积作用和流域侵蚀过程方面积累了翔实的资

料 ,为进一步了解全球性扩散污染物的区域分布差

异 ,认识环境物质(及污染物)在这一典型区域的扩

散运移 , 项目组自 2001年以来在贵阳观风山侧

(106°43′22.1″E, 26°34′19.3″N,海拔 1 080 m)(图

1)逐周连续采样 ,对近地表空气和降水中
210
Pb-

7
Be

浓度开展了长期连续观测。其部分观测结果已经相

继发表
[ 37 ～ 44]

。现拟在已刊内容基础上补充后期观

测资料 ,以期给出一个较系统的研究进展 。限于文
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图 1　贵阳观风山观测点区位

Fig.1　SurfaceairsamplinglocationatGuiyangsite(circle)inChina

字篇幅 ,拟分两部分成文 。第 Ⅰ部分主要介绍研究

背景 、方法和周时间尺度的解释;第Ⅱ部分主要剖析

月和年时间尺度的特征。

2　采样的科学性和分析数据的国际可
比性是环境核素示踪应用的关键

采样设备置于中国科学院地球化学研究所环境

地球化学国家重点实验室(HDH)楼顶 ,距地面约 30

m。作为比对的观测点还有位于青藏高原东北部的

瓦里关山大气本底观象台(GAW)(100.898°E,

36.287°N,海拔 3 810 m)。 GAW是全球唯一的位

于内陆地区的高山大气本底观测站。

采样是利用美国环境测量实验室(EML,即 En-

vironmentalMeasurementsLaboratory, USA)测量低

水平核素的表层大气采样系统(SASS, Model500NE

AerosolSampler)。采样器(Fuji型)配备有 20.3 cm

×25.4 cm的矩形过滤器 ,在 2层 100%聚脂保护棉

之间夹 3层 100%的聚丙烯网滤膜过滤材料 (Dy-

naweb, DW7301L),有效过滤面积 407 cm
2
。采样流

速为 0.4 ～ 1.6m
3
/min。每周采集 1个样品 ,即每个

样品的采样时间为 168小时左右 。每个样品的空气

量校正到国际标准体积为 5.9×10
3
～ 1.3×10

4
m

3
。

大气降尘样品转移至滤膜后测量;降水样品用自行

设计加工的降水收集器采集 ,收集面积 0.48 m
2
,以

确保足够的样品量。降水样品经高倍浓缩后再转移

至滤膜或瓶装测量或经Fe(OH)3共沉淀后测量 。
210
Pb和

7
Be比活度系用美国 Canberra公司生产

的 S-100系列 16384道能谱仪进行 γ-谱测定 。聚丙

烯网滤膜气溶胶样品封装成一定形状直接置于

GR2019同轴高纯锗(HPGe)探测器(效率 20%)计

数测量。能谱仪具有良好的稳定性 ,测试过程中无

道漂 ,单个样品计数时间为 3.6 ×10
4
～ 1.8 ×

10
5
s。

210
Pb和

7
Be计数峰的位置分别为 46.5 kev和

447.7kev,样品测量计数的误差范围按 1个标准差

控制 ,实际误差为 ±1.4% ～ ±6.4%。多核素放射

性标准源(CatalogNo.:7500, SourceNo.:586-26-6)

由美国同位素产品实验室(IsotopeProductsLabora-

tories)提供 ,并以效率曲线为基础进行不同核素的

比活度计算。

低水平核素的精确测量不仅需要高稳定性的测

量装置和利用多核素综合标准源进行准确的能量效

率标定 ,更需要国际间多实验室的数据比对。为确

保测量结果的国际可比性 ,部分聚丙烯网滤膜气溶

胶样品经等份分割后 ,曾分别由中国科学院地球化

学研究所环境地球化学国家重点实验室与美国环境

测量实验室(EML)同步进行对比测量 。两个实验

室测量数据散点的线性回归分析表明 ,二者之间具

有很好的相关性 ([ EML-
7
Be] = 1.06 ×[ HDH-

7
Be] ,相关系数 r=0.96;[ EML-

210
Pb] = 1.03 ×

[ HDH-
210
Pb] ,相关系数 r=0.85)(图 2)。
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3　观风山近地面空气 210Pb和7Be周浓
度及其湿沉降的总体趋势

图 3绘出我们在 2001-12-20 ～ 2006-10-03及

2008-01-01 ～ 2008-12-31期间 ,连续逐周在贵阳观风

山附近采集近地面空气滤膜样品中
210
Pb和

7
Be的观

测结果及同期降水量和气温变化。其中包括前期已

经刊出的部分资料
[ 37, 38]

。由图 3可见 ,因气象条件

变化 ,贵阳观风山近地面空气
210
Pb和

7
Be浓度具有

明显的 2 ～ 6周变幅不等的短周期变化特征 。空

气
210
Pb浓度在年内的总趋势呈现出气温变化的总

体影响和降水的短暂调控。而
7
Be浓度呈现出周时

间尺度上的剧烈变化 ,连续不断的峰—谷交替。这

种频繁的浓度变化一方面表明
7
Be作为环境变化良

好示踪剂的敏感特征 ,同时也说明影响
7
Be浓度变

化的各种因素之间相互制约的复杂性。

图 2　HDH/CAS与 EML/USA对贵阳观风山近地面空气 210Pb和 7Be浓度测量结果对比

Fig.2　Measurementcomparisonof210Pband7BeconcentrationsinsurfaceairbetweenHDH/CASandEML/USA

　　逐周的近地面空气浓度观测适合于
210
Pb和

7
Be

季节性变化的认识。对于
210
Pb而言 ,可能主要受地

区性
222
Rn自岩石—土壤逸出 、海洋和陆地气团的传

输以及湿清除的影响。而
7
Be季节性变化的驱动 ,

则一方面可能包括平流层与对流层之间的交换和传

输 、对流层内部的垂直向下传送和水平流动 ,以及湿

清除;另一方面还可能产生于太阳旋转速度的 27天

周期 ,或者从几个小时到几天的太阳的 flareslasting

按 Forbush减少的调节
[ 17, 20]

。所以 ,需要辩识因气

象条件变化对
210
Pb和

7
Be浓度产生的影响。这也同

时说明
210
Pb和

7
Be浓度变化的耦合关系具有综合示

踪的价值。

3.1　近地面空气
210
Pb-

7
Be周浓度波动受大气降水

过程影响

从产生
210
Pb和

7
Be的源头考虑 ,它们在一个地

区近地面空气的浓度可能因地理区位和地质表土特

征的影响而具有一定的区域背景。其中 ,
210
Pb较多

地依赖于区域岩石表土性质 、纬度和大陆度特征;

而
7
Be则更多地受控于纬度和海拔高度 。然而 ,天

气过程和气流的传输则可能对它们在区域近地面空

气浓度产生较大影响 。特别是大气降水对气溶胶的

清洗作用 ,更是导致它们在区内的空气浓度产生急

剧变化的重要原因。

气流传输和降水形成过程可能从以下 3个方面

对近地面空气
210
Pb和

7
Be周浓度产生重要影响:①

携带水汽的低纬暖 —湿气流中的贫
210
Pb-

7
Be气团的

输入;②暖 —湿气团之上的干 —冷下沉气流所携带

贫
210
Pb和富

7
Be气团的入侵;③降水过程对气溶胶

的清除及对
222
Rn自岩石和土壤逸出的抑制。因此 ,

降水过程在一定程度上反映中尺度天气系统中低纬

暖—湿气流与高纬干 —冷气流的相互作用 ,可能指

示
210
Pb和

7
Be周浓度变化的敏感性。降水量的增加

或减少的变化 ,相应指示暖 —湿上升气流或干—冷

下沉气流的变化及其在观测地点的主导作用;而持

续长时间的均匀降水 ,则可能抑制气流变化对
210
Pb

和
7
Be浓度的影响 ,对近地面的气溶胶粒子起着显

著的湿清除作用。

由图 3资料可知 , 2002-06-18, 2002-07-30, 2002-

10-19, 2003-06-26, 2003-07-24, 2003-08-14, 2004-09-

07, 2005-02-08, 2005-08-16, 2005-09-27, 2006-06-27,

2006-08-01, 2008-01-22及 2008-10-28等日开始的观

风山近地面空气
7
Be周浓度都处于当年的最低值或

次低值(0.7 ～ 1.2 mBq/m
3
),并与

210
Pb低的周浓度

(0.7 ～ 1.8mBq/m
3
)同步 ,

210
Pb/

7
Be浓度比率处于

较高状态(≥0.8),显示出海洋性贫
210
Pb-

7
Be气团
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图 3　贵阳观风山近地面空气 210Pb和 7Be浓度及比率的

逐周变化趋势与同期降水量和气温对比(2001-12-20 ～

2006-10-03日 , 2008-01-01 ～ 2008-12-31)

(据文献 [ 37, 38]及后续资料综合整理)

Fig.3　Weeklychangesin210Pband7Beconcentrationsand

theirratiosinsurfaceairatMt.Guanfeng/Guiyang

versusrainfallandairtemperaturesduring2001-12-20

～ 2006-10-03and2008-01-01 ～ 2008-12-31)

横坐标为采样日期的周序;第 1周的样品 2001-12-20～

2001-12-27取样;依此类推

的入侵。相应地 ,近地面空气
7
Be的高浓度与

210
Pb

的高浓度也存在同步耦合关系 。如:2002-08-29,

2002-09-05, 2002-09-26, 2002-10-03, 2003-09-25,

2003-10-16, 2003-10-23, 2004-05-04, 2004-05-18,

2004-06-08, 2004-09-14, 2005-09-06, 2005-12-13,

2005-12-20, 2006-05-16, 2006-07-25, 2006-08-22,

2006-09-12, 2006-09-19, 2008-02-05, 2008-02-12,

2008-02-26, 2008-03-04, 2008-06-24 , 2008-12-02等

日开始的近地面空气
7
Be周浓度都处于当年的最高

值或次高值(8.0 ～ 14.7mBq/m
3
),并与

210
Pb高的周

浓度(2.3 ～ 6.2 mBq/m
3
)同步 ,

210
Pb/

7
Be浓度比

率处于较低状态(≤ 0.7),显示出高层大气富
7
Be

气团的输入。观风山地区在几年的观测期间 ,近地

面空气
7
Be与

210
Pb周浓度的同步低值或高值现象表

明 ,海洋性气团与高空下沉气团的交互影响及降水

天气对气溶胶的清洗构成了重要影响;而
210
Pb/

7
Be

浓度比率的反向关系正好表明降水对气溶胶的清洗

影响的短暂性和对
222
Rn自岩石和土壤逸出影响的

延续性。

上述波动现象还反映气流相互过程对观测点
7
Be空气浓度的突出影响 ,即使在非主要降水期 ,

7
Be

周浓度的峰值也几乎都与同周或前一周的零降水或

小于 0.9 mm的弱降水同步。当降水量增加时 ,

暖—湿上升气流在观测点起主导作用 ,紧随着的是
7
Be空气浓度的降低;反之 ,当降水量降低时 ,干—冷

下沉气流起主导作用 ,
7
Be空气浓度则上升 。观风

山比较均匀持续性降水导致了最低的
7
Be空气浓度

值。当降水停止之后的气流交换 ,高层大气的富
7
Be

气团输送入近地面 ,从而使得
7
Be空气浓度急速回

升 ,雨季期间仍然可能出现空气
7
Be较高周浓度值

(如:2004-06-08, 2006-07-25及 2006-08-22等日开

始的
7
Be周浓度高值)。

3.2　近地面空气
210
Pb-

7
Be周浓度变化与降水清

洗的季节性差异

为定量表达大气降水对空气中某种物质的清洗

作用及对近地面空气
210
Pb和

7
Be浓度变化构成的重

要影响 ,我们引入 “水气分配系数 ”的概念
[ 38]
。如果

Cw和 Ca分别表示大气降水和同期空气中
210
Pb或

7
Be

的浓度 ,则其水气分配系数(Kd)为:

Kd =Cw/Ca

当水气分配系数(Kd)处于高值 ,说明该核素在

降水中的浓度较高或在空气中的浓度明显下降;反

之 ,则表明该核素被降水的较少清洗或对空气浓度

的较小影响 。图 4与图 5分别绘出 2005-09-20 ～

2006-09-19及 2008-01-01 ～ 2008-12-30两年度间 ,
210
Pb及

7
Be在贵阳观风山逐周降水浓度及水 —气分

配系数与空气浓度关系的观测资料。

由图 4和图 5可见 ,秋末 —春季(10 ～ 5月间)

降水中
210
Pb和

7
Be的浓度及其水—气分配系数较

高;而春末 —秋季(4 ～ 11月间)降水中
210
Pb和

7
Be

的浓度及其水 —气分配系数明显偏低。在春夏和秋

冬之交(4 ～ 5月及 10 ～ 11月),上述关系存在一定
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程度的交替变化 。
210
Pb和

7
Be的周降水浓度总体上

随同期空气浓度略呈同步增高趋势 ,但 4 ～ 11月

间
210
Pb的变化趋势更平稳。这一现象既表明了降

水清洗作用的存在 ,也说明水汽气团自身所携带核

素的可能影响。
210
Pb和

7
Be周降水浓度的季节分界

分别约为 0.2 Bq/L和 1 Bq/L。由图还可见 ,尽管

季节变化 ,水 —气分配系数 Kd值随同期空气浓度增

大都呈降低趋势:
7
Be的 Kd值降低趋势相近 ,而

210
Pb的 Kd值降低趋势在 4 ～ 11月间更明显一些 。

降水中低的周浓度分布时段可能与季风影响 、海洋

性气团的高频入侵及相对低的降水清洗效率有关;

而其高值时段则显示出对流性气团的高频影响和降

水对大气
210
Pb和

7
Be的显著清洗作用。这种季节性

的降水清洗效率差异正是
210
Pb和

7
Be耦合用于示踪

大气物质传输的一个重要特点 。

从
210
Pb和

7
Be各个时段的水—气分配系数比较

(图 6)可见 ,二者之间具有较好的正相关关系 。但

是 ,
7
Be的 Kd值约为

210
Pb的 1.4倍 ,或在 1×10

4
基

数上按大约 1.1倍的比例递增。这种相关关系的存

图 4　贵阳观风山 210Pb逐周降水浓度及水—气分配系数

与空气浓度关系的对比(2005-09-20 ～ 2006-09-19,

2008-01-01 ～ 2008-12-30)

Fig.4　Weeklyvariationsof210Pbconcentrationsin

precipitation(above)andcomparisonoftheK
d
with210Pb

concentrationsinsurfaceairatMt.Guanfeng, Guiyang

during2005-09-20 ～ 2006-09-19 and2008-01-01 ～ 2008-12-30

在可能归吝于气团水汽中两核素活度的差异 ,
7
Be

高于
210
Pb;还可能因两核素在气溶胶中的赋存状态

差异而产生的不同清洗效率 。
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3.3　
210
Pb-

7
Be周湿沉降量的变化特点

大气降水是
210
Pb与

7
Be产生湿沉降的基本要

素 。观风山地区的主要降水期在每年 3月初至 9月

底 ,频次较高 。但几乎所有
210
Pb和

7
Be的周湿沉降

变化都显示出随不同程度降水量和降水频率的波

动 。图 7绘出 2005-09-20 ～ 2006-09-19和 2008-01-

01 ～ 2008-12-30两个年度期内贵阳观风山大气降

水
210
Pb与

7
Be的周沉降量与同期降水量变化的散点

关系。从图 7可见 ,
210
Pb和

7
Be的周沉降量随同期

降水量呈同步增大的趋势 ,显示出两核素被降水清

洗的效率基本相近;
7
Be的增大斜率约为

210
Pb的 3

倍;当近于零降水时 ,
7
Be与

210
Pb在降水中周沉降量

的初始临界比率约为 2.5(=7.92 / 3.14)。

事实上 ,
210
Pb与

7
Be的降水沉降量还受控于水

汽携带核素自生的浓度。图 8分别绘出 2005-09-20

～ 2006-09-19及 2008-01-01 ～ 2008-12-30两个周年

时期内贵阳观风山大气降水
210
Pb与

7
Be周沉降量及

图 7　贵阳观风山大气降水 210Pb与 7Be的周沉降量随同

期降水量变化趋势(2005-09-20 ～ 2006-09-19,

2008-01-01 ～ 2008-12-30)

Fig.7　Weekyvariationsofdepositionalfluxesof210Pband
7BeversusprecipitationatMt.Guanfeng/Guiyangduring

2005-09-20 ～ 2006-09-19and2008-01-01 ～ 2008-12-30)

图中的散点趋势线 ,虚线:210Pb= 0.12 ×降水量+3.14,

r=0.47;实线:7Be=0.33×降水量 +7.92, r=0.50

图 8　贵阳观风山大气降水 210Pb与 7Be周沉降量及比率变化(2005-09-20 ～ 2006-09-19, 2008-01-01 ～ 2008-12-30)

Fig.8　Weeklyvariationsofdepositionalfluxesof210Pband7BeinrainfallandtheirratioatMt.Guanfeng/Guiyang

during2005-09-20 ～ 2006-09-19and2008-01-01 ～ 2008-12-30

其比率变化 。由图 8可见 ,它们的降水沉降主要分

布在每年的春—夏季节 ,而秋—冬季节随降水量和

降水频次而减少 。它们出现高或者较高的周降水沉

降都伴随当周或邻周大气浓度的急剧下降;降水

中
210
Pb/

7
Be比率主要分布在≤0.5,并与空气中

210

Pb/
7
Be比率基本同步 。但是 , 2个年度中都在 6月

份(分别出现在 2006-06-13 ～ 2006-06-20及 2008-

06-17 ～ 2008-06-24两个周时段)出现降水中
210
Pb/
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7
Be比率极高(>1)的现象。在该观测周内 ,空气中

210
Pb/

7
Be比率未见异常;空气中

7
Be浓度在当周或

次周较高 ,而降水中
7
Be沉降量偏低或不高;空气中

210
Pb浓度在当周或次周较高 ,而降水中

210
Pb沉降量

高或很高。这一特异现象可能产生于强对流天气的

持续性清洗影响 。

3.4　冰冻极端天气过程对气溶胶传输的影响

2008年 1 ～ 2月 ,我国南方地区发生了 50年一

遇的大范围持续性低温雨雪冰冻极端天气过程 。其

时间段分别为 01-10 ～ 01-16、01-18 ～ 01-22、01-25 ～

01-29、01-31 ～ 02-02。这次气象灾害范围广 、强度

大 、持续时间长 ,对交通运输 、能源供应 、电力传输 、

通讯设施 、农业生产 、群众生活造成严重影响和损

失 。贵州 43个县(市)的冻雨天气持续时间突破了

历史记录。

丁一汇等
[ 45]
对冰雪凝冻天气成因进行了气象

学论证 。根据他们的解释 , “这次低温 、雨雪冰冻灾

害形成的原因不是单一的 ,是多种因素在同一时段 ,

同一地区相互配合和迭加的结果。其中 LaNiña事

件是灾害发生的气候背景 ,它为雨雪冰冻天气提供

图 9　2008年春雨雪冰冻极端天气过程中贵阳观风山近

地面空气 210Pb和 7Be周浓度与历年同期对比

Fig.9　Weeklyvariationsof210Pband7Beconcentrations

insurfaceairduringtheextremefreezingdisasterin2008

atMt.Guanfeng/ Guiyangincontrastwithotheryears

了冷空气侵袭中国南方的前提条件;欧亚大气环流异

常持续性是造成冷空气不断侵袭中国南方的直接原

因;孟加拉湾和南海地区暖湿气流的北上是大范围冻

雨和降雪形成并持续在中国南方的必要条件”。

大气环流异常和暖湿气流的北上可能对气溶胶

物质的传输构成明显影响。历年同期对比表明:

2008年该时段(01-08 ～ 01-29三周内)低温和微弱

降水 ,观风山地区空气
210
Pb-

7
Be周浓度不断下降 、具

同步低谷状态 ,为历年同期最低水平;在低温雨雪冰

冻极端天气过程后期 ,随着携带水汽的低纬暖—湿

气流中的贫
7
Be气团的输入 , 1月 27日及其前后的

持续降水 ,
7
Be空气浓度的进一步下降 ,

210
Pb/

7
Be

比率出现回升现象(图 9)。该时段气溶胶呈现出极

低的浓度 ,耦合了
210
Pb和

7
Be在气溶胶中的高比活

度特征。 2008年 1 ～ 2月
210
Pb和

7
Be的沉降量分别为

23.5Bq/m
2
和 62.6Bq/m

2
,仅分别为 2006年同期的

61%和 75%,为 2009年同期的 39%和 63%。上述
210

Pb和
7
Be分布特征不仅表明雨雪冰冻极端天气过程

对气溶胶传输的明显影响;同时 ,也显示出大气
210
Pb

和
7
Be对极端天气过程的特殊示踪意义。

3.5　观风山与瓦里关山近地面空气
7
Be周浓度变

化的相位差异

瓦里关山特殊的内陆 、高海拔和中纬度区位 ,注

定了
7
Be受平流层向下输送的敏感性。基于瓦里关

山和观风山的区位和海拔差异 ,对比观测其近地面

空气
7
Be浓度变化不仅有助于区域尺度大气和地表

环境过程的示踪 ,而且对认识全球尺度的污染物传

输也具重要意义 。图 10绘出了 2002-10-09 ～ 2004-

01-21间两地近地面空气
7
Be浓度的逐周观测

结果
[ 40]
。

由于瓦里关山位于接近自由大气的高度 ,图 10a

看出其近地面空气
7
Be的高浓度特征。其逐周采样

测值的变化范围是 24.5 ～ 4.8mBq/m
3
。观风山较瓦

里关山海拔低约 2 730 m,
7
Be呈现出较低的浓度分

布 ,同期变化范围为 9.5 ～ 0.8 mBq/m
3
。海拔差异是

制约 2个站点近地面空气
7
Be浓度特征的第一因素。

当空气垂直运动强烈 ,可能导致空气
7
Be浓度

的明显变化。 2个站点
7
Be浓度逐周变化趋势总体

相似 ,
7
Be浓度分布的波峰与波谷具有良好的对应

关系 。它们既具有 2 ～ 6周的短周期波动 ,又具有相

位差异。在时间上的同步 ,表明了两地常受同一中

尺度天气系统的影响 ,随着天气系统的发展过程而

呈现一定相位的超前或滞后现象 。当由高纬度气团

引起平流层向下输送的下沉运动由北向南传播时 ,
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图 10　瓦里关山与观风山近地面空气 7Be浓度的逐周对比

(a)及同期降水变化(b)(2002-10-09 ～ 2004-01-21)[ 40]

Fig.10　Weeklyvariationsof7Beconcentrationsinsurface

airatMt.WaliguanandMt.Guanfeng(a)versusrainfall

(b)during2002-10-09 and2004-01-21

图中 ,横坐标为采样日期的周序;第 1周标记

2002-10-09～ 2002-10-16的样品 ,相继为第 2周 、第 3周……

高浓度
7
Be的现象在瓦里关山超前于观风山;而当

低纬度海洋性气团向北输送时 ,低浓度
7
Be的现象

在观风山则超前于瓦里关山。瓦里关山第 54(55)

周(2003-10-15 ～ 10-29)与观风山第 55周同期出现

的
7
Be浓度峰值同样表明由中尺度过程所引起的平

流层—对流层之间的强烈交换和对流层内部的垂直

向下传输造成的强下沉过程。春季是北半球平流层

向下输送最强的季节
[ 18]
。第 27周在瓦里关山出现

特别高的
7
Be浓度(24.5 mBq/m

3
)是一种极端的情

况 ,显示出该地区受到与北半球同步的平流层向下

输送的明显影响 ,与低层大气持续近一周非常高的

稳定的压强系统和高空大气的强下沉有关 。

2003年瓦里关山的总降水量仅 429.8 mm,

99.5%集中于 3 ～ 10月 。当年第 44、50和 51周出

现特别低的
7
Be周浓度 (分别为 4.8、5.7和 6.8

mBq/m
3
),与持续来自低海拔地区贫

7
Be气团的强

烈上升以及由此引起的湿清除过程有密切的联系 。

而 4月中旬(第 28周)前和 10月中旬(第 54周)后

的平均浓度值 15.8(24.5 ～ 11.6)mBq/m
3
则反映出

海洋气团的较小影响(图 10)。但由于瓦里关山与

观风山两地海拔高度和纬度的差异 ,降水量指示气

流变化导致的
7
Be浓度值变化幅度在瓦里关要明显

地高于观风山 ,这正体现了在周时间尺度范围内瓦

里关山对
7
Be浓度变化的敏感性 。

此外 ,瓦里关山近地面空气
210
Pb和

7
Be浓度具

短期振荡特征 ,
210
Pb在夏季有明显的低值 ,而

7
Be的

季节性特征并不明显;与全球其他高山站点的结果

相比 ,瓦里关山
7
Be和

210
Pb的空气浓度较高;近地面

臭氧与
7
Be浓度的变化趋势一致 ,臭氧与

7
Be/

210
Pb

关系具有更高的相关性;垂直输送对该地区近地面

臭氧的收支平衡有较显著的贡献
[ 39, 43]

。

4　结　论

自 2001年以来在贵阳观风山等地区对近地面

空气和降水中
210
Pb-

7
Be浓度的逐周连续采样观测结

果表明:

(1)观风山近地面空气
7
Be周浓度低值(0.7 ～

1.2 mBq/m
3
与

210
Pb低的周浓度(0.7 ～ 1.8 mBq/

m
3
)同步 ,

210
Pb/

7
Be比率较高(≥0.8),显示出海洋

性贫
210
Pb-

7
Be气团的入侵;

7
Be的高浓度 (8.0 ～

14.7 mBq/m
3
)与

210
Pb的高浓度 (2.3 ～ 6.2 mBq/

m
3
)也存在同步耦合关系 ,

210
Pb/

7
Be比率较低

(≤0.7),显示出高层大气富
7
Be气团的输入 。这种

同步低值或高值现象表明 ,海洋性气团与高空下沉

气团的交互影响及降水天气对气溶胶的清洗构成了

明显影响 。

(2)观风山近地面空气
210
Pb-

7
Be周浓度变化与

降水清洗存在季节性差异:降水中
210
Pb-

7
Be的周浓

度及其水气分配系数在秋末—春季较高 ,而春末 —

秋季明显偏低;周降水浓度总体上随同期空气浓度

略呈同步增高趋势 ,其季节分界分别约为 0.2 Bq/L

和 1 Bq/L;Kd值随同期空气浓度增大呈降低趋势。

(3)观风山
210
Pb和

7
Be的周沉降量随同期降水

量呈同步增大的趋势 ,显示出两核素被降水清洗的

效率基本相近。
7
Be周沉降量随同期降水量的增大

斜率约为
210
Pb的 3倍;当近于零降水时 ,

7
Be与

210
Pb

在降水中沉降的初始临界比率约为 2.5(=7.92 /

3.14)。它们的降水沉降主要分布在每年的春—夏

季节 ,秋—冬季较少;
210
Pb/

7
Be在降水中比率主要

分布在 ≤ 0.5,并与在空气中的比率基本同步 。

(4)2008年 1 ～ 2月中国南方发生的大范围持

续性低温雨雪冰冻极端天气过程期间 ,因大气环流

异常和暖湿气流的北上的影响 ,观风山地区空气
210
Pb与

7
Be周浓度不断下降 、具同步低谷状态 ,为历

年同期最低水平 ,并耦合了
210
Pb和

7
Be在气溶胶中

的高比活度特征 ,
210
Pb及

7
Be的实测沉降量分别为

23.5 Bq/m
2
和 62.6 Bq/m

2
,仅分别为 2006年同期

的 61%和 75%,为 2009年同期的 39%和 63%。既
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表明雨雪冰冻极端天气过程对气溶胶传输的明显影

响 ,也显示出大气
210
Pb和

7
Be对极端天气过程的特

殊示踪意义 。

(5)观风山与瓦里关山近地面空气
7
Be周浓度

变化同步对比观测(2002-10-09 ～ 2004-01-21)表

明:由于海拔差异 ,瓦里关山具高浓度特征(24.5 ～

4.8 mBq/m
3
),而观风山同期仅为 9.5 ～ 0.8 mBq/

m
3
;由于相位差异 ,当由高纬度气团引起平流层向

下输送的下沉运动由北向南传播时 ,高浓度
7
Be的

现象在瓦里关山超前于观风山;而当低纬度海洋性

气团向北输送时 ,低浓度
7
Be的现象在观风山则超

前于瓦里关山。
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Abstract:It′sessentialtomeasureairconcentrationsanddepositionalfluxesofenvironmentalradionuclidesin

differentregionsformodelingglobalcontaminationtransferandvalidation, tracingdepositionprocessanddating,

referencingwatershederosiontraceandassessingnaturalradiationofecosystem.Thisstudyintroducestheresearch

backgroundandmethodsandexplainsweeklyvariationsof
210
Pband

7
Beconcentrationsinsurfaceairandprecipita-

tionatMt.Guanfeng/Guiyangsince2001.Theresultsindicatethat
210
Pband

7
Beconcentrationsinsurfaceair

fluctuateperiodicallyat2 ～ 6 weekintervalbecauseofthemeteorologicalconditionchanges.Theannualtrendin
210
Pbairconcentrationisoverallinfluencedbyairtemperaturevariationandperiodicalrainfall.

7
Beairconcentra-

tionvariesupanddownregualarly.Thesynchronizationoflowconcentrationsforboth
210
Pband

7
Beinsurfaceair

andhighratio(
210
Pb/

7
Be≥ 0.8)indicateoceanicpoor

210
Pb-

7
Beairmassinvasion.Thesynchronizationofhigh

concentrationsof
210
Pband

7
Beinsurfaceairandlowratio(

210
Pb/

7
Be≤ 0.7)impliesrich

7
Beairmassinvasion

fromaltostratusatmosphere.Weeklyconcentrationsof
210
Pband

7
BeinprecipitationandtheKdcoefficientsarehigh

inlateAutumntoSpring, andlowinlateSpringtoAutumn.Although
210
Pband

7
Beconcentrationsvaryseasonal-

ly, theirweeklyconcentrationsinprecipitationincreasewiththatofairconcentration.The
210
Pband

7
Beweekly

concentrationsforseasonaldivisionisabout0.2 Bq/Land1Bq/L, respectively.However, theKdcoefficientde-

creaseswhen
210
Pband

7
Beairconcentrationsincrease.Depositionof

210
Pband

7
Bewithprecipitationmainlytake

placeinSpringandSummer;Theweeklyfalloutof
210
Pband

7
Beincreaseswithincreasingprecipitation;thein-

creaseof
7
Beistripleofthatof

210
Pband2.5whenprecipitationnearstozero.Theweekly-highfalloutof

210
Pband

7
Bewithprecipitationcorrespondswiththedramaticdecreaseoftheirairconcentrationswithinorvicinalweeks.

Theratioof
210
Pbto

7
Beinrainfallisoverall≤ 0.5andvariessynchronouslywiththeratioinsurfaceair, indica-

tingthatthetworadionuclidesarecleanedbyprecipitationfromairatclosespeed.Intheextremefreezingdisaster

in2008, both
210
Pband

7
Beairconcentrationswerelowandcouplingwithcoexistoflowconcentrationofaerosol

andhighnuclidesactivities.Weeklyconcentrationof
7
BeinsurfaceairatMt.Guanfengdemonstratestheanticipa-

tedconcentrationlevelinthelow-latitudeandhigh-elevationregion;theshort-termfluctuationsof
7
Beconcentration

indicatedthehysteresiswasinflucencedbythestrongaircurrentsubmersionandthelow-elevationairmassrising

differentlyatMt.GuanfengandMt.Waliguan.

Keywords:Aerosoltransfers;
210
Pb-

7
Be;Weeklyinterval;Mt.Guanfeng;Mt.Waliguan.
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