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摘    要：2018 年 7 月 20 日－29 日，依托中国第九次北极科学考察，利用船载走航气溶胶及气体组分在

线离子色谱监测系统对西北太平洋边缘海大气总悬浮颗粒物（TSP）进行了高时间分辨率观测，分析

了其中水溶性离子（WSI），包括 、Na+、Cl−、F−、Br−、 、 、K+、Ca2+、Mg2+、 和甲基磺酸

盐 (MSA) 等的空间分布特征及影响因素，并进行了来源解析。结果显示，东亚海域和太平洋北部边缘

海域总 WSI 浓度相当，分别为 (11.35 ± 9.95) μg/m3 和 (10.28 ± 8.88) μg/m3。东亚海域和太平洋北部边缘

海域 MSA 浓度分别为 (0.06 ± 0.04) μg/m3 和 (0.17 ± 0.16) μg/m3，非海盐硫酸盐 (nss- ) 浓度分别为

(5.83 ± 8.44) μg/m3 和 (0.71 ± 0.70) μg/m3，表明东亚海域受到了较为严重的陆源输入影响。正矩阵因子

分解法 (PMF) 分析显示，东亚海域 WSI 主要受老化海盐源 (48%)、二次生成源 (36%) 和生物释放源

(16%) 影响，太平洋北部边缘海域受老化海盐源 (58%)、陆地输入源 (24%) 和生物释放源 (18%) 影响。

此外，无机氮干沉降通量在东亚海域 [(1.74 ± 1.22) mg/(m2·d)] 明显高于太平洋北部边缘海域 [(0.86 ±

0.30) mg/(m2·d)]。此研究对于更好地解析海洋气溶胶的来源与组成、更加全面地认识海洋气溶胶在海

洋生态系统中的循环以及科学地评估海洋气溶胶对全球气候变化的作用具有重要意义。

关键词：西北太平洋； 水溶性离子； 来源； 氮沉降

中图分类号：X142            文献标识码：A            文章编号：1007-6336(2026)01-0145-11

Chemical characteristics and source of water-soluble ion in atmospheric aerosol over the
marginal seas of the western North Pacific

Yu Congcong1,    Zhai Ke2,    Yan Jinpei3,    Zhao Shuhui4

(1.Qingdao  Huaxia  Vocational  School,  Qingdao  266032,  China;  2.Faculty  of  Information  Science  and  Engineering,  Ocean

University  of  China,  Qingdao  266404,  China;  3.Key  Laboratory  of  Global  Change  and  Marine-Atmospheric  Chemistry,

Ministry of Natural Resources, Third Institute of Oceanography, MNR, Xiamen 361005, China; 4.School of Tourism, Taishan

University, Taian 271000, China)

SO2−
4 NO−3 NH+4

NO−2 CH3SO−3

Abstract: High-resolution  observations  of  total  suspended  particulates  (TSP)  were  carried  out  during  the  9th
Chinese  National  Arctic  Research  Expedition  (CHINARE)  using  the  online  ion  chromatography  monitoring
system  for  aerosol  and  gas  components  over  the  marginal  seas  of  the  western  North  Pacific  in  July,  2018.
Concentrations of water soluble inorganic ions(WSI), including  , Na+, Cl−, F−, Br−,  ,  , K+, Ca2+,

Mg2+,   and  (MSA) were analyzed, and the main sources of these ions were discussed by a series
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of methods.  The mean concentration of main WSI in aerosols over the East  Asian Sea Area and the northern
marginal sea of the Pacific Ocean was (11.35 ± 9.95) μg/m3 and (10.28 ± 8.88) μg/m3, respectively. The mean
concentration of  MSA over  the East  Asian Sea Area and the northern marginal  sea of  the Pacific  Ocean was
(0.06 ± 0.04) μg/m3 and (0.17 ± 0.16) μg/m3, respectively, and the mean concentration of nss-  was (5.83 ±

8.44)  μg/m3and (0.71 ± 0.70)  μg/m3,  respectively,  which indicates  that  the East  Asian Sea Area was severely
influenced by the anthropogenic sources. The PMF results showed that the WSI in the East Asian Sea Area was
mainly affected by sea salt sources (48%), secondary sources (36%) and biological sources (16%), and the WSI
in the northern marginal sea of the Pacific Ocean was mainly influenced by sea salt sources (58%), terrestrial
inputs (24%) and biological sources (18%). The dry deposition fluxes of   and   in the East Asian Sea

Area  [(1.74  ±  1.22)  mg/(m2·d)]  were  obviously  higher  than  the  northern  marginal  sea  of  the  Pacific  Ocean
[(0.86  ±  0.30)  mg/(m2·d)].  The  research  is  of  great  significance  for  better  understanding  the  sources  and
composition  of  marine  aerosols  comprehensively  recognizing  the  circulation  of  marine  aerosols  in  marine
ecosystems, and scientifically evaluating the role of marine aerosols in global climate change.

Key words: western North Pacific; water-soluble ions; source; nitrogen deposition

大气气溶胶是指由大气与悬浮在其中的固

体或液体颗粒物所组成的混合体系，总悬浮颗粒

物（TSP）是粒径为 0.001～100 μm的气溶胶粒子

的总称。依据地区特征，气溶胶通常被分为极地

型、陆地型、沙漠型和海洋型等 4种类型。海洋

总面积覆盖了地球总表面积的 70%以上，海洋

气溶胶是最大的自然源气溶胶。海洋气溶胶在

大气循环中扮演重要角色，其在影响人体健康、

改变生态环境乃至调节全球气候等方面都发挥

着重要作用[1-4]。
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海洋气溶胶的来源包括自然源（如海盐源和

矿物等）和二次生成源 [5]。其中，海盐源是海洋

气溶胶最主要的自然源，全球每年大约有 3300 Tg
的海盐颗粒物在风和波浪作用下进入大气 [6]。

矿物颗粒物主要来源是陆地传输，东亚地区是沙

尘气溶胶颗粒物最大的来源区域之一，每年大约

向大气释放 800 Tg的沙尘颗粒物，其中有大约

50%传输至太平洋海域甚至更远地区 [7]。二次

气溶胶是指由一次源释放的气体经化学反应后

所生成的气溶胶颗粒物，其可作为区域污染程度

的重要指标之一 [8]。海洋气溶胶中主要的二次

气溶胶颗粒物包括 、 和 ，这 3种离

子一方面可由一次源直接释放，另一方面可由其

前体物质 SO2、NH3 和 NOx 等气体经气-粒转化

生成，转化过程较为复杂，会受温度、湿度等气

象条件的影响[9-10]。陆地和人为活动释放到大气

中的物质通过大气输送至近海及开阔大洋大气

中，并能通过干沉降或者湿沉降到达上层海

NH+4 NO−3洋[11]，无机氮（ 、 ）沉降到上层海洋后直

接改变表层海水中 N和 P的比值，进而影响海

洋初级生产力和全球氮循环[12-14]。
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近年来关于海洋气溶胶颗粒物的时空分布

及影响分布的因素多有报道[15-20]，大多采用传统

采集方式、离线观测手段对海洋气溶胶进行分

析，但这些手段无法获取到某些特殊大气事件的

原始信息，更难以对粒子在海洋气溶胶中的转变

机理进行判别及解析。因此 ，本论文依托

2018年中国第九次北极科学考察（CHINARE），
以航线经过的西北太平洋边缘海为研究区域，利

用高时间分辨率（1 h）的气溶胶及气体组分在线

离子色谱监测系统（URG-AIM）观测了东亚海

域、太平洋北部边缘海域 TSP中主要水溶性离

子（WSI），包括甲基磺酸盐 (MSA)、 、Na+、

、 F−、 Br−、 、 、 K+、 Ca2+、 Mg2+和
Cl−的时空分布特征，探讨了各离子的潜在来源，

并估算了无机氮干沉降通量，可为进一步阐明各

类化学物质的生物地球化学循环过程、精准制

定大气污染防控措施提供科学依据。

 1   材料与方法

 1.1    样品采集

本研究依托中国第九次北极科学考察

（ CHINARE）和“雪龙号”极地考察船 （ the
Xuelong  research  vehicle,  R/V  Xuelong）展开，观

测航迹如图 1所示。观测时间为 2018年 7月
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20日－29日，“雪龙号”从中国上海出发，途经

中国东海、日本海、鄂霍次克海和白令海。根据

地理位置、远距离传输、气候特点和温度湿度等

因素，将研究区域划分成两个海域来进行讨论，

即东亚海域和太平洋北部边缘海域。东亚海域

主要包括东亚的中国东海和日本海，太平洋北部

边缘海域主要包括位于太平洋北部的鄂霍次克

海和白令海等海域。
 
 

日本海

东海

鄂霍茨克海

中国

日本

白令海

北冰洋

N

俄罗斯

太平洋

东亚海域

太平洋北部边缘海域

图 1    东亚海域和太平洋北部边缘海域走航观测路线

Fig. 1    Cruise tracks of the observation over the East Asian

Sea  Area  and  the  northern  marginal  sea  of  the

Pacific Ocean
 

利用船载走航 URG-AIM[21-22]（赛默飞世尔

科技公司，型号为 URG-9000D）对大气中水溶性

离子进行在线观测。采样口位于顶层甲板前部，

离海平面高度约为 20 m，通过导电硅胶管与室

内的仪器相连接，避免受到船舶污染排放的影

响。URG-AIM主要由气体采集装置、气溶胶采

集装置和离子色谱分析系统 3部分组成，其时间

分辨率为 1 h。
 1.2    样品分析

NH+4

SO2−
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气体和气溶胶颗粒物以 3 LPM的流速经采

样管进入湿式平行板扩散溶蚀器（parallel-plate
wet denuder，PPWD），在 PPWD内气体通过选择

性透过膜进入去离子水吸收液通道，气体经吸收

后进入气体样品收集室，而气溶胶颗粒物则继续

进入气溶胶过饱和蒸汽发生器；冷凝后的颗粒物

收集液经颗粒物内部分离装置分离后进入颗粒

物样品收集室，而水蒸气及部分惰性气体则经管

路进入冷凝管和真空泵被排出；最后，气体样品

收集室和颗粒物样品收集室中的气体与颗粒物

样品依据离子色谱测量端的信号触发，顺序进入

离子色谱系统中分析，获得气体及气溶胶组分的

测定结果。本研究聚焦气溶胶颗粒物的化学组

成解析，因此仅保留并分析颗粒态组分数据。阳

离子 Na+、 、Mg2+、Ca2+、K+的检出限分别为

2.1  ng/L、2.5  ng/L、1.1  ng/L、1.9  ng/L、4.2  ng/L；
阴离子MSA、Cl−、 、 、 、Br−、F−的检

出限分别为 3.6 ng/L、1.1 ng/L、1.0 ng/L、2.0 ng/L、
1.5 ng/L、2.9 ng/L和 1.2 ng/L。
 1.3    质量保证与控制

（1）阴阳离子的分离色谱图

SO2−
4 NO−3 NO−2

NH+4

阴离子 (MSA、Cl−、 、 、 、Br−、

F−)与阳离子 (Na+、 、Mg2+、Ca2+、K+)的分离

色谱图如图 2所示。

（2）URG-AIM在线监测与传统滤膜采样分

析结果对比

URG-AIM在线监测结果与传统滤膜采样分
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图 2    阴离子与阳离子的分离色谱图

Fig. 2    Separation chromatogram of anion and cation
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析结果相关性分析表明，URG-AIM在线监测分

析方法与传统滤膜采样方法无较大差异。URG-
AIM在线监测结果与传统滤膜采样结果的相关

性如图 3所示。
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图 3    URG-AIM在线监测结果与传统滤膜采样结果相关
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Fig. 3    Correlation  between  URG-AIM  monitoring  results

and  traditional  membrane  sampling  results:  Take

 and   as examples
 

（3）运用 PPWD实现对气体的采集，利用气

体选择透过性膜技术，气体穿过膜被去离子水吸

收液吸收；同时薄膜具备阻隔颗粒物进入吸收液

通道的特点，这保障了气溶胶颗粒物分析检测的

回收率。

（4）运用水蒸气喷射采样方法实现对气溶胶

颗粒物的采集，其捕集效率大于 99%。

（5）离子色谱采用梯度淋洗，可将保留时间

相近的色谱峰区别开来，避免造成误判。

（6）将电抑制技术运用于离子色谱，不需配

置再生液，减少了再生液带来的误差。

 1.4    数据分析

SO2−
4根据来源不同，海洋气溶胶中的 可分为
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4
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两类，即海盐源硫酸盐（ss- ）和非海盐源硫

酸盐（nss- ）。nss- 浓度以 Na+为参比离

子来计算，按照 Na+和 在海水中的比值来计

算出 ss- 浓度，从总硫酸根浓度中扣除海盐

硫酸根浓度，进而得到非海盐硫酸根浓度，具体

计算公式如下：

[nss−SO2−
4 ] = [SO2−

4 ]− [Na+]×0.252 （1）

SO2−
4式中：0.252为海水中 与 Na+的质量浓

度比值[23]。

无机氮干沉降通量的计算公式如下：

F =Ci×V i （2）

NO−3 NH+4

式中：Ci 是气溶胶中某组分的浓度；Vi 为该

组分的干沉降速率。温度、风速、相对湿度和海

盐粗糙度等都会影响氮沉降速率，根据前人的研

究， 的沉降速率为 1.2 cm/s， 的沉降速率

为 0.6 cm/s[24-26]。
运用美国国家环境保护局（U.S. Environmental

Protection  Agency,  USEPA） 开 发 的 EPA  PMF
5.0模型对大气气溶胶颗粒物进行源解析。

PMF解析模型运用最小二乘法进行运算来处理

因子分析问题，与传统分析手段相比，具有无须

测量源成分谱、解析因子非负、可利用标准偏差

优化等优点。PMF模型原理如下：

X =G ·F +E （3）
Q =
∑m

i=1

∑n

j=1

(
Ei j/σi j

)2
（4）

Ei j

σi j

式中：m为化学组分个数；n为样品数；X是

m×n的浓度矩阵 ；E为 m×n的残差矩阵 ；G是

n×p（p是污染源的数目）的源贡献矩阵，即源的

载荷；F为 p×m的源廓线矩阵； 是矩阵 X中第

j个样品中化学成分 i的残差； 是矩阵 X中第

j个样品中化学成分 i的标准偏差；Q则为残差

与标准偏差比值的平方和。

PMF模型运行的目标是在约束条件的限制

下，使目标函数 Q达到最小值，以获得最优因子

解析结果。

 1.5    大气气团后向轨迹及叶绿素 a数据

为确定气溶胶的可能来源，本研究运用由美

国国家海洋和大气局（U.S. National Oceanic and
Atmospheric Administration, NOAA）空气资源实

验室 （Air  Resources  Laboratory）开发的 Hybrid
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Single  Particle  Lagrangian  Integrated  Trajectory
（HY-SPLIT）模型对 72 h大气气团后向轨迹（air
mass  backward  trajectories， AMBTs） 进 行 分 析

(https://ready.arl.noaa.gov/HYSPLIT_traj.php)[27]。
在 3个不同高度（20 m、500 m、1000 m）每 6 h计

算一次 AMBTs，以追踪观测期间影响研究区域

的气团源。20 m为实际观测高度，1000 m为海

洋大气边界层高度。

本论文所使用的叶绿素 a浓度数据来自美

国 国 家 航 空 航 天 局 （ National  Aeronautics  and
Space  Administration， NASA） (https://oceancolor.
gsfc.nasa.gov/l3/)。

 2   结果与讨论

 2.1    水溶性离子的区域分布特征

SO2−
4

观测期间东亚海域、太平洋北部边缘海域水

溶性离子浓度列于表 1，所观测的离子在不同时

空有较大变化，反映出大气化学成分及来源的时

空差异性。东亚海域和太平洋北部边缘海域总

WSI浓度相当 ，分别为 (11.35  ±  9.95)  μg/m3 和

(10.28 ± 8.88) μg/m3。东亚海域 浓度最高，

平均值为 (6.15 ± 8.40) μg/m3，占总离子质量浓度

NH+4
NH+4

SO2−
4

的 54.2%；其次为 ，浓度为 (2.63 ± 1.81) μg/m3，

浓度与黄海西部[28] 相差不大但高于东海[29]

和马来西亚半岛东海岸[30]，这种空间差异可能与

本研究的采样区域更靠近东亚陆地密切相关；东

亚海域的 浓度明显高于太平洋北部边缘、

西太平洋菲律宾南部 [26]及北极 [31] 等区域，尤其

是在起点码头位置浓度较高，这表明东亚海域受

到的陆源输入影响较大。

在太平洋北部边缘海域，Na+和 Cl−浓度分别

为 (2.88 ± 2.69) μg/m3 和 (3.52 ± 4.84) μg/m3，分别

占总 WSI浓度的 28.0%和 34.2%，说明海盐气溶

胶对太平洋北部边缘海域气溶胶贡献较大。从

表 1的数据可以看出 ，太平洋北部边缘海域

Na+和 Cl−浓度均高于东亚海域，在该航次观测

期间，太平洋北部边缘海域平均风速（平均值

为 6.7 m/s）高于东亚海域平均风速（平均值为

4.8 m/s），这可能是该航次中太平洋北部边缘海

域 Na+和 Cl−浓度高于东亚海域的重要原因。太

平洋北部边缘海域 Na+和 Cl−的浓度与 Chichijima
岛[32] 相当，但低于西太平洋海域。

 
 
 

表 1    不同海域气溶胶中主要水溶性离子浓度水平对比 (μg/m3)
Tab.1    Comparison of main WSI in aerosols in different sea areas (μg/m3)

项目 东亚海域 太平洋北部边缘 黄海西部[28] 东海[29] 马来西亚半岛东海岸[30] 西太平洋菲律宾南部[26] 北极[31] Chichijima 岛[32]

MSA 0.06±0.04 0.17±0.16 0.014 0.06±0.02 0.08 0.019±0.02 0.02±0.03 0.02±0.00

SO2−
4 6.15±8.40 1.44±1.15 — — 10.7 3.56±4.00 0.18±0.32 —

Na+ 1.27±0.29 2.88±2.69 1.55 1.10±0.82 1.13 4.54±5.31 0.93±0.48 2.52±0.71

Cl− 0.46±0.39 3.52±4.84 3.62 0.68±1.18 0.67 5.48±6.50 0.47±0.92 4.94±1.54

NO−3 0.37±0.27 0.17±0.12 8.28 0.81±0.63 0.61 1.32±2.10 0.04±0.04 0.24±0.09

NH+4 2.63±1.81 1.32±0.34 2.40 1.27±1.15 1.69 0.60±1.12 0.67±0.32 0.11±0.13

NO−2 0.08±0.02 0.21±0.47 — — — — 0.07±0.03 —

K+
0.18±0.05 0.21±0.09 — — — — 0.10±0.03 —

Ca2+ 0.08±0.05 0.08±0.06 — — — — 0.02±0.01 —

Mg2+ 0.06±0.03 0.25±0.22 — — — — 0.02±0.05 —

F−(×10−2) 0.63±0.26 0.37±0.17 — — — — 0.16±0.07 —

Br−(×10−2) 0.31±0.12 1.19±1.66 — — — — 0.35±0.35 —
 

 2.2    含硫气溶胶的空间分布特征及影响因素

SO2−
4观测期间 MSA和 nss- 浓度分布如图 4

所示，东亚海域 MSA浓度为 (0.06 ± 0.04) μg/m3，

这与Mukai等在日本海的调查结果（5～130 ng/m3）

相当[33]，但略高于 Nakamura等[34] 在中国东海的

调查结果 [(27 ± 20) ng/m3]。太平洋北部边缘海
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域 MSA浓度为 (0.17 ± 0.16) μg/m3，远高于东亚

海域 MSA浓度，在 57°N观测到 MSA的浓度最

高，这与 Chen等在第三次北极科学考察中观测

到的结果相一致[35]。MSA的唯一来源是二甲基

硫（dimethylsulfide, DMS）的氧化，而海洋生物释

放的 DMS大约占大气 DMS总量的 98%，因此，

MSA通常被视作海洋生物源的标志物[36-37]。MSA
浓度出现了 H1（46.66°N－47.45°N，145.52°E－
147.54°E）和 H2（ 53.02°N－ 56.24°N， 165.45°E－
173.00°E）两个高值区，MSA的平均浓度分别为

(0.33 ± 0.11) μg/m−3 和 (0.31 ± 0.16) μg/m3。区域

H1距离千岛群岛较近，千岛寒流（又名亲潮）与

日本暖流（又名黑潮）交会于千岛群岛附近的海

域，导致浮游植物生长较为旺盛；区域 H2位于阿

留申群岛附近，极地海洋气团与阿拉斯加暖流共

同作用于阿留申群岛，因而阿留申群岛也属于浮

游植物生长旺盛区域。通常情况下，叶绿素 a浓

度被视为海洋浮游植物的指示物，分析发现千岛

群岛和阿留申群岛都属于叶绿素 a浓度较高区

域（图 5），说明海洋初级生产力较高，生物活动

较为旺盛，因此 DMS的释放量增多，进而导致

MSA浓度较高。
 
 

日本海

东海

鄂霍茨克海

中国

日本

白令海

北冰洋

俄罗斯

太平洋

MSA/μg·m−3

0.000000 ~ 0.019235
0.019236 ~ 0.065564
0.065565 ~ 0.097908
0.097909 ~ 0.281497
0.281498 ~ 0.343908
0.343909 ~ 0.361219
0.361220 ~ 0.399941
0.399942 ~ 0.421808
0.421809 ~ 0.436840
0.436841 ~ 0.838260

H1

H2

日本海

东海

鄂霍茨克海

中国

日本

白令海

北冰洋

俄罗斯

太平洋

nss−SO4
2−/μg·m−3

0.037362 ~ 0.272039
0.272040 ~ 0.546815
0.546816 ~ 0.952090
0.952091 ~ 1.375582
1.375583 ~ 3.266940
3.266941 ~ 4.189677
4.189678 ~ 5.332114
5.332115 ~ 6.804099
6.804100 ~ 9.286701

N N

SO2−
4图 4    MSA和 nss- 浓度分布

SO2−
4Fig. 4    Spatial distributions of MSA and nss-
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图 5    2018年 7月研究海域叶绿素 a浓度的空间分布

Fig. 5    Spatial  distribution  of  Chlorophyll-a  concentration

in the study areas during July 2018
 

SO2−
4

SO2−
4

SO2−
4

SO2−
4

nss- 的来源主要包括陆源输入和生源释

放。nss- 在东亚海域和太平洋北部边缘海

域的浓度分别为 (5.83  ±  8.44)  μg/m3 和 (0.71  ±
0.70)  μg/m3（表 1）。东亚海域 nss- 浓度较

高，比太平洋北部边缘海域 nss- 浓度高出一

个数量级，根据此区域 72 h大气气团后向轨迹

SO2−
4 SO2−

4

SO2−
4

（图 6）分析发现，该区域气团经过韩国、朝鲜以

及日本南部等陆地区域，受到一定的陆源输入影

响，人为活动产生的硫酸根及其前体物质经过气

团输送到达区域上空。此外，由于距离东亚区域

较近，必定会受到东亚大陆径流输入的影响，丰

富的营养盐输入可以为生物提供营养，从而提高

海洋初级生产力 ，最终促进 DMS的释放和

的生成。太平洋北部边缘海域 nss- 的

分布与 MSA的分布较为一致，太平洋北部边缘

海域地处开阔洁净海域，根据 72 h大气气团后

向轨迹，大气气团主要来自洁净大洋（图 7）。此

外，来自陆地的气团经过远距离输送到达太平洋

北部边缘海域上空时，传输稀释和沉降作用会使

气溶胶中粒子的浓度有所降低，最终导致太平洋

北部边缘海域 nss- 的浓度相对较低。

 2.3    气溶胶中水溶性离子的来源解析

为进一步辨别 WSI来源，本文运用 PMF模

型对 WSI进行了来源解析。经过 PMF模型的
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SO2−
4

SO2−
4

SO2−
4 NO−3 NH+4

多次运行，最终确定了 3个影响因子。源成分谱

的每个因子中各组分所占的百分比如图 8所

示。在东亚海域，PMF共鉴别出 3类源 (图 8a)，

因子 1中载荷较高的离子主要有 Na+、Cl−、Br−、

Ca2+、Mg2+和 K+，Cl/Na的值（0.33 ± 0.27）低于海

水中的值 ，这可能是由于气态 HNO3、SO2 和

H2SO4 溶入海盐粒子中发生置换反应，置换出海

盐中的 Cl元素 ，产生 HCl气体 ，使得海盐中

Cl/Na的值低于海水中的值，造成氯亏损[29]，因此

该因子所代表的源为老化海盐源。该因子能够

解释 Na+、Cl−、Mg2+、Br−、Ca2+和 K+总质量浓

度的百分数分别为 72%、71%、58%、58%、42%

和 40%。因子 2中载荷较高的离子是 MSA、

K+和 nss- ，代表的源为生物释放源，该因子

能够解释 75%的 MSA质量浓度、33%的 nss-

质量浓度以及 48%的 K+质量浓度。因子

3中载荷较高的离子为 nss- 、 和 ，

SO2−
4 NO−3 NH+4

SO2−
4 NH+4 NO−3

代表的源为二次生成源，该因子能够解释 nss-
、 和 总质量浓度的百分数分别为

55%、45%和 41%；人类活动产生的 SO2、NH3

和 NOx 等经转化生成 nss- 、 和 等

二次气溶胶离子[38]，该因子表明东亚海域受到了

较为严重的陆源输入影响。老化海盐源，二次生

成源和生物释放源分别可以解释东亚海域总

WSI质量浓度变化的 48%、36%和 16%。

NH+4
NO−3 SO2−

4

NH+4 NO−3 SO2−
4

NH+4 NO−3
SO2−

4

在太平洋北部边缘海域，PMF共鉴别出 3类

源 (图 8b)，因子 1中载荷较高的离子有 、

、K+、Ca2+和 nss- ，将其鉴别为陆地输入

源。 、 和 nss- 是典型的二次生成气

溶胶离子 ，该因子可以解释 、 和 nss-

总质量浓度的百分数分别为 69%、51%和

37%，这说明人类活动对此海域产生了一定影

响。该因子可以解释 K+质量浓度的百分数为

44%，说明太平洋北部边缘海域受到了一定程度
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图 6    东亚海域 72 h大气气团后向轨迹

Fig. 6    The backward air-mass trajectory analysis before 72 hours of the East Asian Sea Area
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Fig. 7    The backward air-mass trajectory analysis before 72 hours of the northern marginal sea of the Pacific Ocean
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SO2−
4

SO2−
4

SO2−
4

的生物质燃烧的影响。该因子可以解释 Ca2+质
量浓度的百分数为 49%，这表明陆地污染源产生

的 Ca2+经传输进入了太平洋北部边缘海域。因

子 2中载荷较高的离子是 MSA和 nss- ，因

此将其鉴别为生物释放源。该因子可以解释

78%的 MSA质量浓度和 55%的 nss- 质量

浓度。与陆源输入相比，nss- 在太平洋北部

边缘海域受到生物释放源的影响更大。因子

3中载荷较高的离子有 Na+、Cl−、Br−和 Mg2+，代
表的源为老化海盐源。该因子能够解释 Na+、
Cl−、Br−和 Mg2+总质量浓度的百分数分别为

84%、82%、45%和 44%。老化海盐源、陆地输

入源和生物释放源分别可以解释此区域总 WSI
质量浓度变化的 58%、24%和 18%。老化海盐

源和生物释放源在太平洋北部边缘海域对总

WSI的贡献均大于东亚海域。

 2.4    氮干沉降通量

NH+4

NH+4 NO−3 NH+4

NH+4
NO−3

NO−3

在东亚海域和太平洋北部边缘海域浓

度分别为 (2.63±1.81) μg/m3 和 (1.32±0.34) μg/m3。

观测期间 和 浓度分布如图 9所示。

浓度呈现出随着离陆地距离的增加，逐渐降低的

分布趋势，这也表明东亚海域 的分布受到了

较为严重的东亚陆源输入影响。 在东亚海

域和太平洋北部边缘海域浓度分别为 (0.37±
0.27)  μg/m3 和 (0.17±0.12)  μg/m3， 除在东亚

海域浓度较高外，在阿留申群岛附近区域浓度也

较高，可能与此区域海洋初级生产力较高有一定

关系。
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NH+4 NO−3图 9     和 浓度分布

NH+4 NO−3Fig. 9    Spatial distributions of   and 
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图 8    气溶胶离子 PMF运行得到的源成分谱

Fig. 8    Source composition spectra obtained from aerosol ion PMF operation
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NH+4 NO−3
NH+4 NO−3

NO−3
NH+4
NO−3 NH+4

陆地上的氮元素释放到大气中，最终进入海

洋[39]。大气氮沉降在向海洋提供外部营养物质

方面发挥着不可忽视的作用 [8]。为了评估大气

中 和 的供应对海洋表层生物生产力的

影响，本研究计算了颗粒态 和 的干沉降

通量。如前所述，本研究采用 的沉降速率为

1.2  cm/s， 的 沉 降 速 率 为 0.6  cm/s。 根 据

WSI中的 和 的浓度，由公式（2）计算得

到本航次的氮沉降通量。东亚海域 NO3-N的沉

降通量为 [(0.38 ±0.28) mg/(m2·d)]，NH4-N的沉降

通量为 [(1.36 ± 0.94) mg/(m2·d)]。太平洋北部边

缘海域 NO3-N的沉降通量为 [(0.18 ± 0.12) mg/
(m2·d)]，NH4-N的沉降通量为 [(0.68 ± 0.18) mg/
(m2·d)]。东亚海域的无机氮干沉降通量 [(1.74 ±
1.22)  mg/(m2·d)]远大于太平洋北部边缘海域

[(0.86 ± 0.30) mg/(m2·d)]，可见中国近海至西太平

洋氮沉降通量存在显著的空间差异。本研究与

吴天 [40] 对中国东海近海气溶胶的观测数值

[(4.75 ± 3.67) mg/(m2·d)]相比偏小，但与太平洋

西边界航线 [(1.29 ± 2.97)  mg/(m2·d)][26] 及冲绳

岛 [(1.84 ± 0.85) mg/(m2·d)][41] 的浓度相当。

假设由大气无机氮沉降输入的营养盐可以

全部被真光层的浮游植物吸收，根据 Redfield比

值可大致估算出太平洋北部边缘海域由大气无

机氮沉降增加的初级生产力为 [(1.18 ± 0.35) g/
(m2·a)]，东亚海域为 [(2.37 ± 1.65) g/(m2·a)]，可见

无机氮沉降对海洋初级生产力的影响存在较大

空间差异。但由于海水表层营养盐结构也对浮

游植物的吸收产生影响[42]，因此以上数据为大气

无机氮沉降增加初级生产力的理论最大值。

 3   结 论

SO2−
4

SO2−
4

（ 1）东亚海域和太平洋北部边缘海域总

WSI浓度相当，太平洋北部边缘海域 MSA浓度

[(0.17 ± 0.16) μg/m3]远高于东亚海域 MSA浓度

[(0.06 ± 0.04) μg/m3]，而东亚海域 nss- 浓度

[(5.83  ±  8.44)  μg/m3]比太平洋北部边缘海域

nss- 浓度 [(0.71 ± 0.07) μg/m3]高出一个数量

级，表明东亚海域受到了较为严重的陆源输入

影响。

（2）PMF分析表明，东亚海域 WSI主要受老

化海盐源 (48%)、二次生成源 (36%)和生物释放

源 (16%)影响，太平洋北部边缘海域受老化海盐

源 (58%)、陆地输入源 (24%)和生物释放源 (18%)
影响。老化海盐源和生物释放源在太平洋北部

边缘海域对总WSI的贡献均大于东亚海域。

（3）东亚海域的无机氮干沉降通量 [(1.74 ±
1.22)  mg/(m2·d)]远大于太平洋北部边缘海域

[(0.86 ± 0.30) mg/(m2·d)]，氮沉降通量从中国近海

至西太平洋存在显著的空间差异。
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