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不同海拔高度气溶胶粒子吸湿特征的观测研究

——以黄山为例
*1

吴奕霄
1
邱阳阳

2*
郭俊

1
王珂清

1
王佳

1
周学东

1

(1．江苏省气候中心，江苏南京 210008；

2．安徽省气象灾害防御技术中心，安徽合肥 230061)

【摘 要】:利用加湿串联差分迁移分析仪 H-TDMA，观测研究了 2012 年 9～10 月黄山不同高度 40～200nm 大气气

溶胶粒子的吸湿增长因子 GF(Growth Factor)。结果表明:当粒子到达潮解点之后，颗粒物的 GF 多为双峰分布，分

为 GF＜1.15 的弱吸湿组和 GF＞1.15 的强吸湿组；相同粒径下，强吸湿组离散程度大于弱吸湿组。相对湿度的变化

对粒子吸湿增长的影响与粒子大小及化学组分有关，爱根核模态和积聚模态粒子在相同的相对湿度下潮解点不同，

硝酸铵和硫酸铵是颗粒物中主要的吸湿成分。气溶胶粒子的吸湿性有明显的日变化。黄山地区环境相对较清洁，实

验设置的相对湿度 85%较其他地方低，也是气溶胶粒子整体吸湿性小于城市地区的原因之一。对比不同海拔高度下

气溶胶粒子的吸湿性，发现随海拔高度的增加，气溶胶的吸湿性减弱。
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气溶胶的吸湿性是指气溶胶粒子在周围环境湿度改变时的吸水能力
［1，2］

。吸湿性气溶胶可以改变自身的光学参数进而影响

大气能见度，通过直接和间接气候效应对全球能量平衡产生影响。

气溶胶吸湿性研究一般分为实验室模拟和外场观测 2 种，本研究主要使用的是外场观测的方式。在外场观测方面，国外研

究人员开发了多种试验观测系统，环境气溶胶吸湿性观测应用最广泛的是 H-TDMA(Hygroscopic Tandem Differential Mobility

Analyze)，该仪器能测量不同相对湿度条件下各粒径段气溶胶吸湿增长因子 GF(Growth Factor)，并据此推断气溶胶的混合状态
［8］

。国外学者利用 H－TDMA 系统进行了一些研究，但多局限在欧美
［9～12］

和日本
［13］

等地区，中国学者仅在大城市进行过短期观

测。例如 Eichler
［14］

测定了描述性的 GF，并利用其来精算散光系数；谭浩波等
［15］

在广州珠三角地区的观测实验中发现污染期

间的气溶胶颗粒更倾向于外部混合状态。吴奕霄等
［16］

研究了南京北郊地区的气溶胶粒子吸湿性，发现其具有明显的日变化特征。
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此外有学者在北京
［17］

和天津
［18］

针对颗粒物大小与吸湿性的比例关系和高相对湿度下气溶胶粒子的吸湿增长状况进行了总结分

析。

在之前关于黄山气溶胶与云雾化学组分特征的研究中，文彬等
［19］

针对黄山地区气溶胶粒子的化学成分进行分析研究，发现

无机成分随着海拔高度呈现显著递减趋势。陈卉等
［20］

发现黄山夏季气溶胶(70～230nm)中硫酸铵等主要无机成分含量随着粒径

的增加而逐渐增加。也有研究显示不同来源的气团对吸湿性参数κ影响产生的差异很大
［21］

。以上研究都是在同一高度上的观测。

现阶段高山地区在垂直高度上气溶胶的对比研究稀少。黄山地处安徽南部山区，森林植被覆盖面大，环境受人为局地影响相对

较小。且黄山海拔高，本文两个观测点垂直落差将近 1500m，在不同高度同时采样更具区域代表性。因此本文利用 H-TDMA 系统

测量分析黄山不同高度条件下气溶胶的分布，可以了解高山垂直分布气溶胶的吸湿特性。有利于研究高山地区边界层污染物的

垂直分布特征，以及污染物在大气边界层和自由大\气的交换过程，有利于更好地理解高山相对清洁地区气溶胶的吸湿特征。

1 实验设置与数据处理

1.1 观测点介绍

观测站点设置在黄山，118°1'E，30°1'N，山脉总面积 1200km
2
，核心景区面积约 160.6km

2
(图 1)。黄山处于亚热带季风气

候，由于山高谷深，气候呈现垂直变化，有云雾多，湿度大，降水多等气候特点。本次观测分布在不同海拔的两个站点，山顶

是在黄山主峰之一的光明顶，海拔高度为 1860m，另一个观测点是山底的云谷山庄，海拔高度 464m。选取的观测资料时段是 2012

年 9 月 16 日到 2012 年 10 月 24 日，包括了气溶胶观测和自动气象站的基本气象要素数据。
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1.2 仪器介绍和数据处理

H-TDMA 系统是本研究使用的最主要的仪器。本研究所用的是置于山底的中国气象局广州热带海洋气象研究所自主搭建的

H-TDMA 系统
［22］

，以及放置于光明顶的 MSP 公司生产的型号为 1500 的 H-TDMA 系统。H-TDMA 的核心部件是两台 DMA(Differential

Mobility Analyzer)和两台 CPC(Condensation Particle Counter)以及中间的加湿控温装置。在实验前使用粒子发生器

atomizer(model3076TSIInc．)发生多种粒径的 PSL 化标准粒子送入 H-TDMA 进行扫描。分别用两台 H-TDMA 做 SMPS(Scanning

Mobility Particle Sizer)扫描，确认检测到的粒子粒径与标准小球粒径吻合，所得到的数据反演后可以进行对比研究。由于

两台 DMA 在选择粒子的粒径范围时有一定的差距，所以直接观测得到的 GF 的测量分布函数(Measured Distribution Function，

MDF)并不是真正的 GF 概率分布密度(Probability Density Function，PDF)，需要用 MDF 通过数据反演来得到真实的 GF-PDF 分

布。

本研究使用的是 Stolzenburg 和 McMurry
［23］

设计的 TDMAfit 算法，通过对数正态分布来拟合 GF-PDF，用软件编程实现对初

值的自动调整、错误拟合参数的判别以及湿度的校正等功能。为了方便反演结果分析，Gysel
［24］

定义了如下常用统计量:以 c(g)

表示 GF-PDF，对其归一化后有∫c(g)dg=1，式中 g代表 GF。



4

式(1～3)中:gmean(即后文表格中的半宽)、Na，b 分别表示等效粒径平均 GF、GF 标准差、以及 a＜GF＜b 的粒子数比例。对于

不同反演方式得到的 GF-PDF，上述统计量都可以由概率谱分布计算得到。(4)式中 GfAS是指在 RH 为 90%时直径为 100nm 纯硫酸铵

粒子的 GF，Gf是实际观测的 GF。可溶性物质体积比εAS，在公式中并不是指颗粒物中硫酸铵的体积分数，也不能单纯的说明颗

粒物中含有硫酸铵，这只是一个模型化的吸湿性参量。开尔文效应使相同化学组分的粒子随尺寸变小时 GF 也在变小，所以εAS

也经常被用来界定不同的吸湿模态
［25］

。根据 Swietlicki 等
［26］

学者以往的研究和详细综述
［27］

，本研究将非吸湿和弱吸湿模态

统一划分为弱吸湿模态。基于开尔文曲率效应
［28］

以εAS=0.135(GF=1.15)为界限:当ε＜0.135(GF＜1.15)时为弱吸湿组 LH(Less

Hygroscopic group)；当εAS＞0.135(GF＞1.15)时为强吸湿组 MH(More Hygroscopic group)。εAS的限制分类也是基于以往的观

测以及为了优化分类粒子的能力。Petters 等
［29］

在 2007 年提出(5)式中吸湿性参数κ，该参数基于传统的科拉理论，考虑了开

尔文效应和拉乌尔效应的影响，用来表征气溶胶的吸湿活化能力。其中 GF 为观测吸湿增长因子，RH 为相对湿度，σ为溶液和空

气的表面张力(mN·m
－1
)，Mw为水的摩尔质量(kg·mol

－1
)，R 为理想气体常数，T为温度(K)，ρw为水的密度(kg·m

－3
)，D 为粒子

的干粒径(m)。

2 结果与讨论

2.1 气象条件

本次观测期间的气象要素，都来自于自动气象站的观测数据。从图 2 可以看出整个观测时段(2012 年 9 月 16 日到 2012 年

10月 25 日)，温度和相对湿度 RH(Relative Humidity)具有明显的日变化特征，因为典型的山地作用使昼夜温差可达五度以上。

因此实验期间，除了 10 月 1～2 日的湿度变化实验外大部分时段设置的 H-TDMA 的 RH 是 85%，是为了防止环境温度变化使加湿管

路内高湿气流冷凝损坏仪器。，气压的变化不大，山顶风速总体大于山底的，且风速的变化和温度呈现很好的负相关性。除了 9

月 21 到 22 日和 10 月 22 日有两次持续性降水外，其余时段都没有持续性降水。
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2.2 气溶胶粒子谱分布

从山顶气溶胶粒子的 GF-PDF 分布(图 3)看出，双峰的存在表明了气溶胶粒子可能处于外部混合状态，说明气溶胶内部存在

有不同的吸湿性模态。弱吸湿部分的峰值在 1.15 左右，随着粒径的增加弱吸湿部分的概率分布逐渐变小，对应强吸湿组的变化

趋势相反。考虑到黄山的观测 RH 设定的是 85%，设想增加到 90%以上，弱吸湿的部分会有所增加，会有部分面积继续增大而跨

越到强吸湿组中。RH 对气溶胶吸湿性的准确性存在很大影响，在高相对湿度条件下更能够得到较准确的粒子吸湿的情况。国际

上已经有了能够测量相对湿度 98.5%的下气溶胶吸湿性的仪器，如德国对流层研究所(Institute for Tropospheric Research，

IfT)研制开发的高相对湿度串联差分迁移性粒径分析仪(High Humidity Tandem Differential Mobility Analyser)
［30］

，但由

于控制湿度精度等各方面原因国内目前尚无类似仪器。
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2.3 相对湿度对气溶胶粒子的影响

相对湿度是影响气溶胶吸湿性的主要因素之一。当 RH 达到潮解相对湿度时，气溶胶粒子会瞬间吸收大量的水分而吸湿长大；

而 RH 低于风化点时，气溶胶粒子会释放水分结晶使粒径变小。为了研究 RH 变化对于黄山山顶大气气溶胶吸湿性的影响，于 2012

年 10 月 1 日和 10 月 2 日在黄山山顶观测了 40、80、100、150 和 200nm 的气溶胶粒子在 RH=50%，60%，75%，80%和 85%时的 GF

及对应的 MH 组的数量分数 NF(Number Faction)。从图 4中可以看出，在 RH＜60%的时候，所有粒径的 GF 都在 1.03 左右，基本

上处于不吸湿状态。当 RH=75%的时候，除了 40nm 的粒子以外其余的粒子都发生了明显的吸湿增长。40nm 的粒子在 RH=80%的时

候才出现了双峰分布，GF 迅速变大。在到达潮解点之后，粒子分为双峰分布，GFMH 随着 RH 的增长而持续的吸湿长大，LH 组的

粒子也有略微的增长，但是都维持在 1.15 以下。不仅是 GF 随着 RH 的增加而增加，图中右边的 NFMH 也随着增长，说明在到达

潮解点之后，气溶胶粒子吸湿性变强，随着 RH 的增加 MH组的粒子越来越多。GF 随着 RH 变化的增长趋势和南京北郊
［16］

的观测

结果基本一致，但是整体数值较南京北郊地区偏小，说明黄山的气溶胶粒子相对较清洁，颗粒物所包含的可吸湿性成分较城市

地区的偏少。
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2.4 气溶胶化学组分分析

图 5 为黄山山顶的 GFMH 随粒径变化的分布图。图中 3条虚线是用公式(4)计算出来 40～200nm 粒径段εAS=0.5，0.6，0.7 时

的情况。可以看出在同粒径段下随着εAS的增大，GF 都是呈现增长的趋势。同时在相同的εAS条件下，大粒径的 GF 值略高。反

应出了(NH4)2SO4和 NH4NO3等强吸湿性无机盐在粒子吸湿程度上的贡献。与华北地区
［18］

和珠江三角洲
［15］

地区相比，黄山山顶的ε
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AS小于以上地区，这与污染排放的类型密切相关。硫酸盐细颗粒通常来自火力发电厂为主排放的 SO2在大气中经多步反应氧化为

H2SO4，再与氨气反应生成的(NH4)2SO4

［31］
。黄山山顶周围环境较城市地区更清洁，污染源以周围居民生活排放以及生物植被和气

团的远距离输送为主，较少受到化工污染气体排放的影响，这也是 MH 组的εAS略偏低的原因之一。

吸湿增长特性随粒径的变化，跟颗粒物中所含的化学成分也有密切的联系。在黄山采样实验期间，利用气溶胶化学采样装置多

级串联式采样器 MOUDI 进行膜采样，选取的粒径段和各离子数浓度所占总离子数浓度的百分比如图 6 所示。在粒径小于 100nm

的情况下，Ca
2+
离子所占的比例较大，结合后向轨迹(图 7)分析，可能是受到北方大陆气流的影响，风速较大，有助于北方的沙

尘黄土等物质的远距离输送。途中大颗粒的物质积聚沉淀，细粒子部分到达黄山后，使得黄山地区的 Ca
2+
粒子浓度增加

［32］
。其

次 Cl
－
和 Na

+
在此粒径范围内所占比例也较大，猜测是生物质燃烧形成的，这也解释了在 40nm 粒径下气溶胶粒子的 GFMH 偏大。

和 粒子在 0.18～0.56μm 粒径段内所占的比例最高， 是非常重要的水溶性粒子，其来源和产生方式对气溶

胶粒子的吸湿性有很大影响。 可通过黄山周围居民生活中以燃煤为能源排放的 SO2 经过光化学反应生成
［33］

。 主

要来源于动植物的活动、土壤微生物排放等天然过程，以及农业活动排放。气态的氨和大气化学过程产生的二次污染物 H2SO4和

HNO3结合形成(NH4)2SO4和 NH4NO3，这都是气溶胶吸湿的主要贡献物质。 主要是由 NO2 的光化学反应或多向化学反应有关而

形成的。NH4+对气溶胶吸湿性的贡献主要是与 结合形成 NH4NO3。因此可以看出积聚模态粒子的吸湿性高于爱根核模态主要

是由于 和 NH4+的贡献。
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2.5 气溶胶粒子吸湿性日变化

将山底整个观测时段的数据进行了日夜观测的对比分析，如图 8(a～d)所示，发现不同粒径气溶胶粒子白天与夜间的 GF 均

呈现出起伏变化。但白天和夜晚各自有着不同的特征，吸湿性存在差别。如图 8(a)GFLH 在 8 点之后开始上升一直到 16 点维持

在一天中较高的水平。早晨混合层在升高的同时将夜里一些老化的吸湿粒子夹卷带到近地层，导致不吸湿粒子比例下降而 GFmean

增强。图 8(b)中的 GFmean也在白天有所上升，跟 GFLH 的变化趋势相似，说明白天时段由弱吸湿性物质比例增大而使得平均吸湿

性加强。图 8(c)中 NFMH 除了 40nm 粒径的变化较为明显，其余粒子跟图 8(a)中 GFMH 的变化趋势基本一致，在正午时分有一个

小幅度的上升。小粒径粒子受到周围排放的一次有机碳，二次有机碳等非吸湿或弱吸湿物质的影响较大，所以波动较大。当 40nm

粒子的 NFMH 减小时，GFmean也在减小。图 8(d)给出了平均离散度σ的变化，可以看出离散度随着粒径的变化而增大，200nm 粒子

的σ大于 40nm 的，说明干粒径越大包含的化学成分的分散度越大。

2.6 不同高度下气溶胶粒子的吸湿性

为了研究不同高度对于气溶胶粒子吸湿性的影响，本研究将观测期间两个站点的数据做了统计，便于进行对比研究。表 1

和表 2 分别是黄山山底和山顶气溶胶粒子吸湿性的统计。针对 LH 和 MH 吸湿组的气溶胶粒子，我们统计了五个粒径段下强弱两

吸湿组的吸湿增长因子 GFMH 和 GFLH，占总数目比例的 NF 以及吸湿性参数κ和半宽σ；另外还统计了 MH 组的εAS。山底和山顶

气溶胶粒子的 GFMH 都随着粒径的增大而增大，而 GFLH 则在 1.10 左右小幅度变化，山下略大于山上。NFMH 所占的比例大于 NFLH，

且变化趋势也和粒径的增长相关。说明气溶胶粒子的吸湿性变化与干粒径的变化有很大关系。对于 LH 组的κ来说，基本没有明

显的差别，都小于 0.1，吸湿性非常的弱；相对 MH 组，κ随着干粒径的增大而持续增大。例如在山顶 40nm 的κ为 0.248，当粒

径为 200nm 的时候κ增长到 0.313。这说明不同粒径的气溶胶粒子吸湿性的变化除了和开尔文效应有关，还与不同粒径的粒子包

含的化学成分有关，在之前的研究中也有相同结果
［20］

。这也解释了 LH 组的κ随着干粒径的增大而有所减小，大粒径的粒子比

小粒径的粒子有更强的吸湿性。从表格中的σ可以看出，山底的σ略大于相同粒径下山顶的值，说明山底气溶胶粒子的化学成

分分布更分散。MH 组的气溶胶粒子的σ略大于 LH 组，说明 MH 组化学成分分布比 LH 组的更复杂。相同的吸湿模态下，大粒径的

粒子半宽比小粒径的要大。
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表 1 观测期间山底气溶胶吸湿性统计

粒径（nm） 40 80 110 150 200

弱吸湿组（LH）

数目比例( NF) ± s．d． 0.22±0.168 0.20±0.113 0.20±0.096 0.19±0.094 0.18±0.108

GFLH ± s．d 1.13±0.077 1.14±0.073 1.14±0.073 1.14±0.072 1.12±0.075

半宽σ±s．d 0.03±0.025 0.032±0.018 0.035±0.017 0.036±0.019 0.036±0.024

κ±s．d 0.081±0.055 0.089±0.053 0.091±0.052 0.085±0.051 0.078±0.052

强吸湿组（MH）

数目比例( NF) ±s．d． 0.78±0.168 0.80±0.113 0.80 土 0.096 0.81±0.094 0.82±0.108

GFMH ± s．d． 1.38±0.060 1.38±0.056 1.38±0.050 1.39±0.047 1.40±0.049

εAS 0.66 0.60 0.60 0.60 0.62

半宽σ±s．d 0.033±0.014 0.036±0.011 0.037±0.009 0.041±0.010 0.044±0.010

κ±s．d 0.290±0.060 0.285±0.056 0.286±0.050 0.295±0.049 O.31O±0.O51

表 2 观测期间山顶气溶胶吸湿性统计

粒径（nm） 40 80 110 150 200

弱吸湿组（LH）

数目比例( NF) ± s．d． 0.42±0.255 0.25±0.234 0.22±0.236 0.24±0.247 0.22±0.236

GFLH ± s．d 1.09±0.083 l.ll±0.134 1.13±0.076 1.09±0.140 1.10±0.143

半宽σ±s．d 0.029±0.028 0.032±0.033 0.040±0.033 0.049±0.062 0.038±0.043

κ±s．d 0.059±0.054 0.075±0.085 0.083±0.052 0.061±0.075 0.071±0.080

强吸湿组（MH）

数目比例( NF) ± s．d． 0.58±0.255 0.75±0.234 0.78±0.236 0.76±0.247 0.78±0.236

GFMH ±s．d 1.33±0.100 1.34±0.181 1.37±0.060 1.38±0.053 1.40±0.059

εAS
0.55 0.52 0.58 0.58 0.62
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半宽σ±s．d． 0.049±0.045 0.048±0.056 0.033±0.012 0.037±0.018 0.047±0.027

κ±s．d． 0.248±0.086 0.271±0.102 0.280±0.059 0.290±0.053 0.313±0.056

图 9将山底和山顶的 Gmean以及 GFMH 进行了直观的对比，从图中可以发现 GFmean的变化曲线和对应的 GFMH 相类似，山底的 GFmean

变化比较平稳，而山顶 100nm 以内粒子值有大幅上升。可能是由于山顶 50～100nm 粒径段中吸湿性较强的硫酸盐含量高，因此

一旦潮解后 GFMH 增长幅度更快，这在黄山之前的研究中也得到相同结论
［20］

。除了 200nm 的粒径的 GFMH 一样，其余粒径下山底

的 GFMH 大于山顶的，NFMH 随着海拔的增高而呈现减弱的趋势。这是因为山底观测地处于旅游景点中人为活动较多的区域，所以

人为污染会比山顶严重。随着黄山海拔高度的增加，周围环境也越来越清洁，气溶胶粒子所包含的可吸湿性化学成分变少，所

以气溶胶粒子的吸湿性也变弱。

3 结论

本研究讨论了 2012 年 9 月至 10 月黄山山顶和山底两个站点的大气气溶胶粒子的吸湿性。得到了以下结论:

(1)观测期间气溶胶粒子浓度差异较大，新粒子生成导致小粒径段出现几次峰值。GF-PDF 的双峰分布，表明随粒径增大，粒

子的可吸湿性逐渐增大。

(2)RH＜60%几乎所有气溶胶都处于不吸湿状态。积聚模态的粒子在 RH＞70%之后发生潮解，之后 GF 随 RH 增加而增大。爱根

核模态的粒子在 RH＜80%下不吸湿。当 RH大于潮解点后，所有粒径吸湿性增强。

(3)气溶胶粒子的吸湿程度与其颗粒物中包含的化学成分相关，变化趋势都随着干粒径的增长而增长。黄山周围居民以燃煤

为能源排放的 SO2 经过光化学反应生成的 SO42－和来源于动植物的活动、土壤微生物排放等天然过程的 NH4+是气溶胶吸湿的主

要贡献物。
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(4)由于气溶胶混合状态的不同，存在着明显的日变化特征。白天 GFLH 随光化学反应和边界层运动开始增大，GFmean增长趋

势与其一致。半宽σ随着粒径的增大而增大，说明干粒径大的粒子包含的化学成分更复杂。

(5)随着海拔高度的增加，气溶胶的吸湿性减弱。GFmean的变化趋势和 GFMH 相似，50～100nm 粒径段的粒子所含的硫酸盐等吸

湿性物质较多，潮解后上升幅度更大。，MH 组κ随着干粒径的增大而持续增大。山顶气溶胶化学成分单一，导致山顶的σ小于

同粒径下的山底的σ。
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