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基于实验室模拟研究二次有机气溶胶生成及老化机制 

王辉 a    俞颖 a    唐荣志 a    郭松*,a,b 

(a北京大学环境模拟与污染控制国家重点实验室  北京大学环境科学与工程学院  北京 100871) 

(b江苏省大气环境与装备技术协同创新中心  南京信息工程大学  南京 210044) 

摘要  由于二次有机气溶胶(SOA)对气候变化、区域污染和人体健康具有明显的影响, 因此受到了广泛的关注. 基于实

验室的方法可以在稳定可控的条件下探讨 SOA 的生成机制, 其中环境烟雾箱和气溶胶生成潜势反应器是最常用的两

种模拟工具. 本文综述了基于这两种模拟工具对 SOA 产率的影响因素、SOA 生成机制和 SOA 老化过程中性质演变特

征的研究. 影响 SOA 产率的因素主要包括 OH 暴露量, NOx水平(VOCs/NOx), 种子颗粒物的浓度及种子颗粒物的化学

组成. SOA 产率随着 OH 暴露量、VOCs/NOx 比值的增加均先增后减; 种子颗粒物的存在会通过提高气态中间产物的凝

结汇, 从而促进物质从气相到颗粒相的转化; 酸性种子颗粒物可以通过提高摄取系数并提供酸催化条件促进 SOA 的

生成; 种子颗粒物中的金属离子和矿物质也会通过催化作用或者影响氧化剂的产生等过程对 SOA 的生成和老化产生

作用. 本综述还总结了不同源排放气态前体物SOA的生成潜势以及生成SOA的特征. 等效光氧化龄约为2～3 d时, 汽

油发动机排放生成 SOA 量达到最高值, 增长倍数(SOA/POA, POA 即为一次有机气溶胶)约为 10～14, SOA 生成潜势约

为 400～500 mg/kg fuel; 生物质燃烧排放, 在等效光氧化龄约为 3～4 d时, SOA增长倍数最大, 平均约为 1.42～7.6; 而

其他源如天然气燃烧、餐饮等排放也具有很高的 SOA 生成潜势, 天然气燃烧排放后 SOA 的增长倍数高达 268 倍, 餐

饮源排放SOA的增长倍数约为 3～8倍. 不同地区的实际大气中气态前体物氧化生成SOA的最高值出现在等效光化学

龄为 2～4 d 时. 综合不同研究中源排放和实际大气中前体物生成 SOA 演化特征发现, 随着 OH 暴露量的增加, SOA 的

氧化态逐渐增加, O/C 比约从 0.2 增长到 1.3, O/C 与 H/C 变化斜率均在－1 到 0 之间, 说明氧化机制可能包括生成羟基、

过氧羟基以及羧酸基团的物质; 氧化过程中 SOA 的挥发性逐渐降低, 吸湿性逐渐增加. SOA 生成过程中间态物种的测

量技术开发、复杂体系下 SOA 生成机制的研究和 SOA 演化过程中特征的表征是未来 SOA 研究的重要方面. 

关键词  二次有机气溶胶; 产率; 生成潜势; 烟雾箱; 氧化流动管 
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Abstract  Secondary organic aerosol (SOA) is a major component of aerosols in the atmosphere, which plays a crucial role 
in climate change, regional pollution and human health. Laboratory simulations are usually used to mimic SOA formation. 
The most commonly used simulation facilities are environmental chambers and potential aerosol mass (PAM) reactors. Here 
in this work, we review the studies about influencing factors and mechanisms of SOA formation, as well as the evolution of 
SOA aging. We summarize the influencing factors on SOA yields, i.e. OH exposure, NOx level, and the loading and chemical 
composition of seed particles. The effects of NOx level (i.e. VOCs/NOx) and OH exposure are nonmonotonic. The NOx level 
influences the fate of RO2 radicals, so SOA yields will increase and then decrease with the addition of NOx. Similarly, the 
increase of OH exposure affects the major oxidation mechanism from functionalization to fragmentation, leading to the up 
and down trend of SOA yields. The higher seed particle loading provides more surface area for condensable products and 
then increases the SOA yields. The particle acidity favors the uptake process for gas-phase products and promote the SOA 
formation via further reactions in the condense phase. Trace components e.g. transition metals and minerals can be involved 
in the SOA formation and aging by catalysis or affecting the uptake of oxidants and their products. Chambers and PAM reac-
tors are usually used to explore SOA formation potential of different sources. SOA formation potential from vehicles will be 
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influenced by engine types, engine loading and composition of fuel. The highest SOA enhancement ratio (SOA/POA) from 
gasoline engines is about 4～14, when the equivalent photochemical days are 2～3 d. The SOA production mass from gaso-
line vehicles is from about 10～40 to 400～500 mg/kg fuel. The SOA formation potential is about 400～500 mg/kg fuel. The 
largest SOA enhancement ratio for biomass burning is 1.4～7.6, which occurs at 3～4 photochemical days. The SOA en-
hancement ratio from ambient air differs from region to region. However, the highest ratios all occur at the photochemical age 
of about 2～4 d. We summarize the SOA characteristics evolution with aging. Oxidation state of particles will increase with 
OH exposure. Changes of H/C and O/C with increasing OH exposure can be plotted in the Van Krevelen diagrams. The 
slopes of fitted curve range from －1 to 0, indicating OA evolution chemistry involving addition of carboxylic acids or addi-
tion of alcohols/peroxides. In addition, the volatility and hygroscopicity of oxidized OA will be higher than primary organic 
aerosols. In the future, more studies should be focused on developing new technologies to measuring the oxidized intermedi-
ate products at a molecular level. Also the researches on the mechanism of SOA formation from complex precursors are also 
crucial to understand the SOA formation at real atmosphere. 

Keywords  secondary organic aerosols; yield; formation potential; chambers; oxidation flow tube 

   
1  引言 

大气气溶胶对气候变化、区域污染及人体健康具有

重要的影响[1], 其中有机气溶胶(OA)在气溶胶中的占比

可以达到 20%～90%[2], 是气溶胶中重要的组成部分. 

OA 来源复杂 , 主要分为一次来源(POA)和二次来源

(SOA)[3]. 在我国一些城市的重污染期间, SOA 占 OA 的

比例约为 44%～71%[4～7]. 但是, 目前对于 SOA 的估算

存在很大的低估. 有研究表明, 观测得到的SOA与模型

模拟的SOA相差几倍甚至几十倍[8]. 因此, 对SOA估算

的不确定性是导致无法准确评估气溶胶对气候变化影

响的重要原因. 

SOA 前体物的来源复杂, 生物源排放的各类挥发

性有机物(VOCs)是 SOA 的重要前体物. 有研究表明, 

从全球尺度来看生物源VOCs的氧化对SOA的贡献, 最

低估算值为 20×1012 g•year－1[9], 最高估算值为 380×

1012 g•year－1
 
[10], 估算结果相差近 20 倍. 另外, 人为源

排放例如生物质燃烧、化石燃料燃烧及餐饮源排放等, 

不仅会排放大量的 POA, 排放的气态有机物 (包括

VOCs、半/中等挥发性有机物 S/I VOCs)也是 SOA 的重

要前体物[5,11]. 

SOA 的生成途径复杂, 总体来说主要分为气相反

应、非均相反应和液相反应三类途径, 三类反应途径相

互关联, 三者的关系如图 1 所示. 在气相中, 气态前体

物在 OH 自由基、O3、NO3 自由基和 Cl 等卤素原子等

的氧化作用下, 逐渐从高挥发性的物质演变为低挥发性

的物质 , 进而通过气粒平衡分配到颗粒相 , 即形成

SOA[12]. 气态前体物、气相反应的产物和氧化剂通过非

反应摄取和反应摄取进入颗粒相, 在颗粒物相中发生转

化, 从而保留在颗粒相形成SOA的过程, 称为非均相反

应. 其中在颗粒相中的转化途径, 又可以分为氧化途径

和非氧化途径. 氧化途径中, 一方面, 气相中的氧化剂

可以通过非均相摄取参与到颗粒相中物质的氧化[12,13], 

另一方面, 颗粒相中的光敏剂或者金属离子, 可以作为

催化剂在光的作用下引发自由基链而产生氧化剂进而

参与颗粒相中的氧化反应[14,15]. 非氧化途径中, 当颗粒

相在酸性条件或者存在 4NH＋ 的条件下, 气态前体物例

如异戊二烯的产物环氧二醇 (Isoprene Epoxydiol,   

IEPOX)以及乙二醛等可以被摄取到颗粒相中发生非氧

化反应生成 SOA[16,17]; 此外, 分子间的酯化或者聚合反

应, 也会产生更低挥发性的大分子量物质, 从而保留在

颗粒相中[18]; 另一方面, 已经在颗粒相中的 SOA, 经过

光照会逐渐分解, 重新进入到气相中[19]. 

目前, 对于 SOA 生成机制的研究主要通过外场观

测、实验室模拟和模式模拟等多种手段[20,21]. 虽然基于

外场观测的方法是最直接的研究 SOA 生成及老化的方

法, 但是实际大气中条件复杂、受各种条件影响较多, 

因此对研究 SOA 生成机制具有很大的困难; 另外目前

模型中估算SOA的参数, 均来自于实验室中的模拟. 因

此, 利用实验室模拟的手段对 SOA 生成机制的研究仍

然是目前较为常用的方法. 本综述将通过总结实验室模

拟方法研究 SOA 的生成机制及老化的进展, 探讨影响

SOA 产率的因素、不同源排放生成 SOA 的潜势以及

SOA 老化过程中性质的演变. 

2  基于实验室模拟的研究方法 

实验室模拟的方法, 可以在相对稳定可控的条件

下, 通过改变不同的反应变量从而探讨 SOA 的产率和

生成机制. 实验室中, 常用的两种反应器为烟雾箱和氧

化流动管[22,23]. 两种反应器基本原理是: 在反应器中通

入 SOA 的气态前体物和氧化剂, 基于实验目的设计不

同的氧化剂浓度、NOx 浓度等, 探究在光反应条件或者

暗反应条件下, SOA 的生成潜势、反应机制和老化特  

征[22,23]. 烟雾箱相比于氧化流动管, 具有更小的比表面

积(内表面积与体积的比), 可移动性差, 前体物的停留

时间及实验操作时间较长. 但是在氧化流动管中, 氧化

剂浓度更高, 虽然具有较短的停留时间, 也可以产生更

高的 OH 暴露量. 烟雾箱最高可以模拟数小时的光氧化

龄, 氧化流动管最高可以模拟数天的光氧化龄[24]. 两种

反应器都可以较好地模拟 SOA 生成, 使用流动管可以

获得 SOA 的生成潜势, 即 SOA 的最大生成量, 但是更

高的氧化暴露可能会使 SOA 的生成机制与实际大气有

所不同. 
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图 1  二次有机气溶胶的生成及老化途径 
Figure 1  Process of secondary organic aerosol formation and aging

环境烟雾箱被认为是研究排放与空气质量关系最

为直接的方法之一. 在烟雾箱设计的过程中, 需要考虑

众多因素. 首先, 需要考虑光照的影响, 光源有自然光

源和人为光源两种. 其次, 材质的刚硬程度会影响烟雾

箱的造价、压力以及清洗难易程度, 材质的壁面效应对

反应器中反应的影响也是十分重要的. 研究表明, 一些

烟雾箱例如 SAPHIR 在光照的条件下, 会产生 HONO, 

进而光解产生 OH 自由基, 从而成为重要的氧化剂来 

源[25]. 最后, 烟雾箱的体积表面积的比值也会通过影响

壁面损失从而影响反应的进行. 针对不同的科学问题, 

众多研究组设计出了形态各异的烟雾箱, 表 1 列举了世

界上部分烟雾箱及其特征. 

虽然烟雾箱能够较好地模拟 SOA 的生成及演变规

律, 但是由于烟雾箱中持续的壁损失, 使得反应物在烟

雾箱中的停留时间受到限制, 因此, 无法模拟更长时间

尺度的化学反应. 

Kang 等[23]在 2007年首先提出了气溶胶生成潜势反

应器(Potential Aerosol Mass, 简称 PAM)的概念, 可以模

拟前体物生成 SOA 的过程, 进而模拟 SOA 的潜在最大

生成量, 也称为气溶胶生成潜势. 该反应器是氧化流动

管的一种, 其基本原理是通过在氧化器中提供高浓度的

氧化剂, 从而可以在较短的时间模拟较长光氧化龄条件

下的光化学反应. OH 暴露量(OH Exposure)是氧化流动

管的重要参数之一, 其计算方法如公式(1)所示[26], 此方

法基于 SO2氧化衰减的测定计算对应的 OH 暴露量, 其

中 kOH-SO2OH 与 SO2 的反应速率常数 9.0×10 － 13 

cm3•molecule－1•s－1, SO2,i为 SO2在反应器中初始的浓度, 

SO2,f 为 SO2 在反应器中被 OH 自由基氧化后的浓度. 

[OH]大气为大气中的 OH 自由基浓度, 常被认为是 1.5×

106 molecules•cm－3, 进而可以通过公式(2)计算等效光

氧化龄(Equivalent Photochemical Age, EPA, 天). 

2

2,i

2,fOH SO

SO
OH exposure ln( )

SO－

－１
＝ ×

k
 (1) 

 OH exposure
Equivalent Photochemical Age

24 3600 [OH]大气
＝

× ×
 (2) 

图 2 总结了不同的研究中, 利用烟雾箱和 PAM 研

究单一前体物——α-蒎烯在不同的氧化剂暴露量下生成

SOA 的产率[23,24,26～31]. 总结来看, 即使采用同样方法获

得的 α-蒎烯 SOA 产率也存在差异, 这主要是由于在不

同的研究中, 实验条件如 OH 暴露量及种子颗粒物的存

在与否和具体浓度等因素都会存在差异. 在 Bruns 等[24]

的研究中发现, 在相似的氧化条件下, 烟雾箱和 PAM

获得的 α-蒎烯和生物质燃烧排放获得的 SOA 产率及性

质是相当的, 其差异小于实验自身的不确定性. 因此, 

烟雾箱以及 PAM 都广泛被应用到对 SOA 的研究中. 

 

图 2  α-蒎烯在不同反应器及 OH 暴露量下的 SOA 产率[23,24,26～31] 
Figure 2  SOA yield of α-pinene as a function of OH exposure during 
different studies[23,24,26～31] 
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表 1  部分烟雾箱特征及主要研究应用 
Table 1  The characteristics and major research of some chambers  

名称 研究机构 体积/m3 材质 相关研究 

CLOUD (Cosmics Leaving  

Outdoor Droplets) 
University of Helsinki 26.1 Stainless Steel 

The formation mechanisms of aerosols、CCN and ice 

nuclei[32,33].  

CMU Carnegie Mellon University 12 Teflon  Formation and aging of SOA[34,35]. 

AIDA 

(Aerosol Interaction and Dynam-

ics in the Atmosphere) 

Karlsruhe Institute of Tech-

nology 
84.5 Aluminium 

Investigating the impact of aerosol on climate, weather 

and the environment.[36,37]. 

SAPHIR (Simulation of Atmos-

pheric Photochemistry 

in a large Reaction chamber) 

Juelich Forschungszentrum 270 Teflon 

Research about the atmospheric degradation of bio-

genic and anthropogenic trace gases and the build-up 

of secondary particles and pollu- tants[25,38]. 

CTEC (Caltech Teflon 

Environmental Chambers) 
Caltech 24 Teflon 

To investigate the chemical reaction kinemics of SOA 

formation[18,39]. 

PACS-C3 

PSI Atmospheric Chemistry 

Simulation Chambers 

Paul Scherrer Institute 27 Teflon 
To investigate the oxidation products of different 

precursors and then the SOA formation[30,40]. 

EUPHORE European PHOtoRE-

actor 

Centro de Estudios Ambien-

tales del Mediterraneo 
200 Teflon To research atmospheric chemical process[41]. 

Quasi-Atmospheric aerosol 

evolution study (QUALITY) 
Peking University 1 Teflon 

To investigate the formation of SOA and aging of 

black carbon[42,43]. 

LEAK-LACIS 
Leibniz Institute for Tropo-

spheric Research 
19 Teflon 

Experimental and theoretical investigation of 

gas-phase process, SOA formation process and process 

of biomass burning exhausts as well as aerosol and 

cloud microphysical process[44]. 

 
3  实验室模拟二次有机气溶胶生成产率的影响

因素 

研究 SOA 生成最重要的一个参数就是产率, 同样

也是后续 SOA 估算模型中最重要的参数之一. SOA 产

率是指生成的 SOA 的质量与所消耗前体物质量的比值

(△MOA/△MHC), 生成 SOA 的前体物包括挥发性有机

气态物质以及半中等挥发性的物质等. 目前利用烟雾箱

模拟是获得 SOA 产率最直接和最有效的方法. 但是使

用烟雾箱等实验室的模拟手段, 对于产率的研究受到多

种因素的影响, 本部分总结了影响 SOA 产率的主要因

素, 可以分为两类: 一类是影响 SOA 生成的反应条件, 

主要包括氧化剂水平、无机气态前体物(NOx、SO2、NH3)、

种子颗粒物浓度及化学组成和相对湿度等: 另一类是由

于模拟方法中反应器的使用导致的壁损失. 

氧化剂的暴露量是影响 SOA 产率的重要因素 . 

Lambe 等[30]发现随着 OH 暴露量的增加, α-蒎烯的产率

先增加后降低, 最高产率出现在 OH 暴露量 6×1011 

molecule•s•cm－3 的条件下, 约为 0.35. 一方面, 较高的

氧化剂条件促进了前体物的多代氧化, 提高了低挥发性

产物的产率, 进一步提高了 SOA 的产率[45]. 另一方面, 

Jimenez 等[3]的研究提出, 颗粒物的生成途径随着OH暴

露的增加会发生改变, 在暴露量增加到一定程度后, 已

生成的颗粒态SOA会发生分解, 从而使产率降低. 主要

原因是随着 OH 暴露量的增加, 主导反应途径逐渐由官

能团化, 转变为分子裂解, 从而产生了更多具有较高挥

发性的小分子产物, 降低了 SOA 的产率[46]. 

主要来自于人为源排放的无机气态前体物, 包括

NOx、SO2和NH3等, 也是影响SOA产率的重要因素. 一

方面, NOx 的浓度水平可以直接影响有机物在气态中的

光化学氧化机制[47,48]; 另一方面, 由 NOx、SO2 和 NH3

氧化反应生成的酸和盐会改变种子颗粒物的化学性质, 

从而间接影响 SOA 的生成, 此部分将在总结种子颗粒

物的影响部分进行探讨[49～51]. 

NOx 主要通过改变光化学反应速率和反应途径从

而影响 SOA 产率. 研究发现随着 NOx水平的提高, SOA

产率先增加后降低, 常用 VOCs/NOx的比值来表征 NOx

的相对水平. NOx 的存在与否, 会改变 RO2 自由基的归

趋, 在 NOx 存在的条件下, 会促进自由基链的传递, 在

一定程度上促进前体物发生氧化反应. 在低 NOx 条件

下, RO2 主要与 HO2 反应生成更低挥发性的物质[47], 促

进 SOA 的生成; 然而在高 NOx条件下, RO2与 NOx 反应

产生 RO 自由基或者见光易分解的硝酸酯类物质, 抑制

了 SOA 的生成[49,52]. 但是这种影响, 在不同的前体物反

应体系下, 表现也会有所差异. 

有大量研究证明, 生物源排放的前体物的 SOA 产

率会显著受到 NOx的影响. Kroll 等[12]发现, 异戊二烯在

较低NOx水平下, 随着NOx的浓度先增加到一个稳定的

值, 稳定的值出现的 VOCs/NOx 的比值约为 2.25∶1～

0.75∶1, 然后随着 NOx 水平的继续增加而降低. Dom-

men 等[53]则发现, VOCs/NOx范围在 25∶1～10.5∶1 时, 

异戊二烯具有更低的 SOA 产率, 但是范围在 10.5∶1～
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7∶1 时, 异戊二烯具有更高的 SOA 产率. Chan 等[54]发

现, VOCs/NOx比值在 0.1∶1 到 1∶1 时, SOA 产率逐渐

增加, 该比值继续增长后, SOA 的产率则开始降低. 在

较低的 VOCs/NOx条件下, Chan 等[54]获得的 SOA 产率

略高于 Kroll 等[12]的结果, 主要由于 Chan 等[54]使用的

NO2/NO 的比例与实际大气更为接近, 反应倾向于发生

多代反应, 从而促进了更低挥发性物质的产生. 单萜烯

氧化过程中也会受到 NOx水平的影响. Presto 等[48]发现

O3氧化 α-蒎烯在高NOx条件下具有更低的 SOA产生量. 

但是, 当前体物含有两个双键时, 情况会更加复杂. 例

如, 柠檬烯在被 O3氧化的过程中, 低 NOx条件下, 非均

相的反应途径会促进SOA的生成, 高NOx条件下, 气相

氧化途径成为主导 SOA 生成的途径[55]. 

人为源前体物 SOA 的生成产率也会受到 NOx浓度

水平的影响. 在低NOx水平下, 对二甲苯和甲苯SOA的

产率分别约为 0.36 和 0.30, 但是在高 NOx条件下, 二者

的产率约为 0.10[52]. Zhao等[56]使用烟雾箱探究汽油车源

排放前体物随着 NOx 水平变化的 SOA 的产率. NMOG 

(非甲烷有机气体)与 NOx 的比值从 4 增长到 16 的过程

中, SOA 的产率逐渐增加并维持稳定. 总体来说, 无论

是生物源还是人为源前体物, 更高的 NOx 条件均会使

SOA 产率降低, 这主要是由于 RO2与 NOx反应产生 RO

自由基或者见光易分解的硝酸酯类物质, 抑制了 SOA

的生成. 

环境相对湿度的改变, 会显著影响气溶胶中的含水

量, 此平衡可以由 Kӧhler 方程描述[56], 气溶胶中的含水

量会进一步影响颗粒物中SOA的生成. 一方面, 气溶胶

中的水可以影响气态物质, 例如反应前体物和氧化剂的

摄取[57～61]. 颗粒物表面存在的水会通过氢键的作用提

高物质的摄取, 例如 Chan 等[62]发现 HOx自由基的摄取

速率随着环境相对湿度的提高而显著提高. 含水量也可

以通过改变颗粒物的相态而影响物质在颗粒相中的扩

散速度, 从而改变物质的摄取系数[60,61]. Thomas 等[61]发

现在更高的相对湿度下, 臭氧的摄取系数比较低的相对

湿度高出几个数量级. Li 等[63]发现, 在更高的相对湿度

下, α-蒎烯产生的 SOA 在约为 60%的相对湿度下, 扩散

系数＞10－12 cm2•s－1, 而在约为 25%的相对湿度下, 扩

散系数＜10－14 cm2•s－1. 因此在高相对湿度下, SOA 的

反应损失约为 60%, 显著高于低相对湿度的 20%, 从而

降低了 SOA 的产率. 然而, 也有研究发现, 较高的相对

湿度可以通过降低在颗粒相中扩散的时间尺度, 提高在

颗粒相中的反应速率, 或者通过提高气态物质的反应摄

取, 进而提高 α-蒎烯生成 SOA 的产率[64]. 

另一方面, 气溶胶中的水还可以作为溶剂提供反应

体系, 或者直接参与到反应中, 因此颗粒相中的含水量

会通过影响反应途径和反应速率来影响 SOA 的产    

率[63,65]. 颗粒相中已有的 SOA 组分会被进一步氧化而

降低 SOA 的产率. Kroll 等[65]发现, 在具有氧化条件的

环境中, 颗粒相中的有机物由于非均相氧化过程的发

生, O/C 会提高, 但是碳链的断裂使得产物转化为具有

更高挥发性的小分子, 从而降低了颗粒相中的有机物含

量. 在等效光氧化龄约为一周时, 约有3%～13%的碳分

配到气相中. 含水量会通过影响颗粒相中的反应途径, 

从而改变 SOA 的产物. 例如, Zhao 等[59]以 C8H10O4, 

C8H10O4 组分为主导的有机气溶胶, 在不同的相对湿度

下(30%, 60%, 90%)以臭氧作为氧化剂氧化. 结果发现, 

臭氧氧化均会使其产生不同程度的损耗, 在高湿度条件

下, 损失速率更大. 主要原因是臭氧与颗粒相中的有机

物形成的 Criegee 中间态产物, 会继续发生与水分子的

反应、分子内异构化或者去碳形成羧酸的反应, 而相对

湿度的提高会促进与水分子的反应通道, 氧化机制发生

了显著的改变. RO2自由基与 RO2自由基的反应会产生

不稳定的含四个氧的产物, 而含水量的增加会提高产物

的分解比例从而影响 SOA 的产生[66]. 综上所述, 环境

相对湿度会影响颗粒相的含水量或者颗粒物的相态, 可

以改变气态前体物或者氧化剂的摄取系数, 或者影响颗

粒相中物质的反应机制而影响 SOA 的生成. 

种子颗粒物的存在也会影响 SOA 的产率. 一方面,

种子颗粒物可以通过改变反应中间态产物的凝结汇, 进

而影响SOA产率: 另一方面, 种子颗粒物中的化学组分

可以通过影响颗粒物的性质而影响有机物在颗粒相中

的反应而影响 SOA 的生成(硫酸和硫酸盐、 4NH＋ 、金

属及矿物质). 基于分配理论, 种子颗粒物的质量浓度

以及组分均会影响反应产物的气粒分配[67], 因此在模

拟过程中, 不仅要考虑种子颗粒物的浓度, 颗粒物的性

质也是非常重要的影响因素. 首先, 高浓度的种子颗粒

物可以提供较大的凝结汇来提高 SOA 的产率. Ehn 等[68]

指出, α-蒎烯氧化后产生的具有不同挥发性的中间态产

物, 在颗粒物的初始形成及后续的增长过程中发挥着不

同程度的作用. 极低挥发性的有机物对 1～100 nm 的颗

粒物均有贡献, 随着粒径的增加, 较高挥发性的物质逐

渐参与到颗粒物的增长过程中. SO2 在大气中被氧化生

成气态硫酸, 气态硫酸是大气中成核继而增长成新粒子

的重要组分[69～71], 新粒子的生成为气态前体物提供了

凝结表面, 促进气相中间态有机产物转化到颗粒相生成

SOA[68]. 

由 SO2经过二次反应转化, 在颗粒相中生成的硫酸

和硫酸盐等可以通过影响颗粒物的酸性性质, 改变气态

前体物的摄取或者反应途径, 进而影响 SOA 的产物和

产率. 首先, 硫酸和硫酸盐的存在会影响 SOA 的组成. 

例如, Liggio 等[17]发现, 在使用硫酸铵和硫酸作为种子

颗粒物的条件下, 乙二醛被摄取并产生有机硫酸酯. 也

有大量研究表明, 环氧化合物可以被酸性种子颗粒物发

生反应摄取, 生成开环产物, 继而在水分子和 2
4SO － 的

作用下反应生成有机硫酸酯[72,73]. 例如异戊二烯在低

NOx条件下的重要中间产物 IEPOX, 在酸催化反应摄取
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后环氧基打开, 进而与 H2O、硫酸、2-甲基丁四醇以及

羟基硫酸酯等发生反应生成有机硫酸酯, 成为凝结相

SOA[50]. 第二, 硫酸和硫酸盐的存在会显著提高 SOA

的产率. Kang 等[23]发现, PAM 中通入 SO2会使反应体系

中产生硫酸气溶胶, 使 α-蒎烯的 SOA 产率提高 1.4 倍. 

Lambe 等[30]发现, 在体系中分别加入相同浓度的硫酸铵

种子颗粒物或者酸性硫酸种子颗粒物, 酸性条件可以促

进 SOA 的生成. 戊二烯产率在中性种子颗粒物的环境, 

约为 0.032, 在酸性种子颗粒物的环境下, 产率可以被

提高到约 0.14. 并且, 随着种子颗粒物的浓度的逐渐升

高, SOA 产率也会逐渐提高. 

NH3 可以生成铵盐, 在颗粒相中以 4NH＋ 的形式存

在, 是大气气溶胶中主要的组分之一[74], 也是影响 SOA

生成的重要组分. 一方面, 4NH＋ 可以作为催化剂促进

羰基化合物在颗粒相中的转化[75～78], 另一方面, 它也可

以直接参与到反应中[16,79,80], 从而影响 SOA 的生成. 

Nozière 等[78]发现, 4NH＋ 可以通过两种途径充当催化剂

催化乙二醛的转化, 其一, 4NH＋ 可以作为 Bronsted 酸

(释放质子)或者形成共价氮化合物; 其二, 4NH＋ 与乙二

醛发生亲核反应, 得到亚胺中间体, 进而形成杂环或者

低聚化合物. 研究进一步表明, 4NH＋ 催化作用的参与, 

不仅可以促进乙二醛转化形成乙缩醛, 也可以有效地提

高其他羰基化合物发生醇醛缩合反应 , 例如乙醛     

等[76,77]. 4NH＋ 也可以直接与乙二醛发生反应, 产生具

有吸光性的咪唑类物质[79,80], 例如 2,2'-联咪唑可以有效

地吸收波长为 280 nm 的紫外光[80], 1H-咪唑-2-甲醛可以

有效地吸收波长为 290 nm 的紫外光[81]. 有研究进一步

发现, 此类吸光性物质可以作为光敏剂, 促进有机气态

前体物的摄取, 进而促进 SOA 的生成[16]. 

种子颗粒物中存在的金属离子也会通过直接或者

间接的作用, 影响有机物在颗粒相中的转化. 一方面, 

金属离子可以直接作为催化剂, 促进有机物的转化. 作

为在颗粒相中存在丰度较高的金属元素铁, 离子 Fe3＋会

与颗粒相中的有机物形成复合物, 在光化学的作用下, 

Fe3＋转化为 Fe2＋ , 此过程也伴随着有机物配体的降   

解[82～85]. 有研究表明在上述过程中, Fe2＋的量子产率受

到有机物配体、波长、配位数等因素的影响[86,87]. 另一

方面, 金属离子可以影响氧化剂的生成和摄取, 从而为

有机物的氧化反应提供氧化剂, 进而影响 SOA 的生成. 

在芬顿反应或者类芬顿反应中, 低价金属例如二价铁、

三价铁等可以催化 H2O2 分解生成 OH 自由基从而促进

有机物的氧化转化[15,88]. Tofan-Lazar 等[15]发现, 液相中

的邻二苯酚在 Fe3＋存在的条件下, 可以有效地转化为

3,4,5-三羟基苯甲酸, 其产率随着邻二苯酚和 Fe3＋的比

例的降低而升高. 也有研究表明, 金属离子可以通过催

化作用, 提高气相中 HO2 自由基的摄取并转化为 H2O2, 

从而为颗粒相中的反应提供氧化剂而影响 SOA 的反  

应[89,90]. 若将金属催化促进摄取机制考虑到模型中, 可

以更好地模拟 HO2的浓度水平[91～93]. 

种子颗粒物中矿物质例如半导体金属氧化物和无

机盐的存在, 也会影响 SOA 的生成[94～99]. 在含有 TiO2

和 Fe2O3 等半导体金属氧化物的矿质气溶胶中, 可以有

效地产生氧化剂, 为有机物在颗粒相中的氧化转化提供

基础[95]. 也有研究发现, 矿物气溶胶在传输过程中会产

生大量的吸湿性组分例如硝酸钙, 因此会通过影响颗粒

物中的含水量而影响气态前体物的摄取和转化[96～99]. Yu

等[100]研究表明, 甲苯、1,3,5-三甲基苯等汽油车排放的

有机气态前体物, 在沙尘作为种子颗粒物的体系中, 由

于羧酸盐的生成或者沙尘驱动的光催化氧化作用, SOA

的产率显著提高; 研究进一步表明, 在相对湿度更高的

体系, 由于沙尘中生成了具有吸湿性的硝酸盐, 提高了

颗粒物中的含水量, 因此SOA具有更高的产率. 其中颗

粒物的含水量对于 SOA 的产率的影响, 可参考前述章

节针对环境相对湿度影响 SOA 产率的总结. 

相比于实际大气, 反应器的壁损失是无可避免的,

也是造成产率不确定的另一个重要方面. 首先, 颗粒物

会直接损失到壁面上, 会直接影响 SOA 的浓度从而降

低了对 SOA 产率的估算[101], 另一方面, 半挥发性组及

中等挥发性的有机气态物质(S/I VOVs)具有气粒分配性

质 [102], 分配到壁面则降低了凝结到颗粒相中的比例, 

从而降低了 SOA 的产率, 如图 3 所示. 

 

图 3  S/I VOCs 将分配在气相、颗粒相或者反应器壁面[101] 
Figure 3  S/I VOCs will partition between gas and wall or particles[101] 

大量研究基于颗粒物粒径进行颗粒物的损失校正,

来计算真实的 SOA 产率 [101]. 在最近的一项研究中, 

Zhang等[39]将半挥发性的物质在壁面上的损失考虑到模

型中后, 发现如果不考虑半挥发性物质的损失, 会大大

低估SOA的产率. 例如, 甲苯产率在考虑壁损失时与未

考虑壁损失时的比值, 在高 NOx 条件和低 NOx 条件下, 

分别是 2.1～4.2 倍和 2.1～3.6 倍[39]. 因此, 若不考虑气

态中间产物损失的情况下, 获得的 SOA 产率在应用到

空气质量模型后, 会大大低估SOA的生成, 尤其是在人

为源为主导的地区. 当然, 颗粒物损失到壁面上的程度

会受到颗粒物化学组成的影响, 例如, 有机硝酸盐、碱

式硝酸盐以及酯类更容易损失到壁面上[103]. 

4  不同源排放和实际大气中气态前体物生成

SOA 生成潜势 

气态前体物在氧化后可以生成 SOA 的最大量即为
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SOA的生成潜势. SOA的生成量随着在大气中光氧化龄

的增加, 先增加后降低, 获得的最高值即为SOA的生成

潜势. 研究中常使用 PAM 来对不同源气态前体物生成

SOA 的潜势进行分析, 如生物质燃烧、发动机排放、餐

饮源排放和其他源气体例如石油泄漏等, 并探究源排放

的改变对 SOA 生成的影响. 也有一些研究对复杂前体

物条件例如实际大气中的气态前体物生成二次颗粒物

的潜势开展研究, 这有助于对实际情况下生成颗粒物能

力的评估. 

4.1  机动车排放生成 SOA 潜势 

燃烧化石燃料会排放大量的有机气态前体物, 对

SOA 生成具有重要贡献. 化石燃料常常被用在发动机

中, 包括汽油发动机和柴油发动机. 研究表明在城市地

区, 机动车排放的 VOCs 是城市 SOA 的主要前体物[104]; 

而且生成的 SOA 可以通过与一次颗粒物相互作用, 影

响辐射和大气稳定度, 从而进一步促进颗粒物重污染形

成[105]. 

Tkacik 等[106]在高速公路隧道中, 使用 PAM 提供光

氧化龄约为 0.3～9.3 d 的氧化条件氧化道路中主要来自

机动车排放的实际大气. 在光氧化龄约为 2～3 d 时, 

SOA 具有最高生成量, SOA 增长倍数约为 10 倍, NOx转

化为硝酸盐的效率约为7%～25%. 随着OH暴露量的增

加, OA 逐渐从低氧化态转变为低挥发性高氧化的状态. 

为了降低发动机的排放, 对油品的改变是正在探究的有

效方法之一. 例如, 随着汽油中乙醇含量的增加(10%、

85%及 100%)一次排放的碳烃化合物浓度增加, 芳香烃

的浓度及一次颗粒物浓度逐渐降低, SOA 的增长率逐渐

降低, 分别约为 13.4、1.5 和负增长[107]. 发动机的类型

也会影响机动车排放对SOA的贡献, 近些年来, 各个国

家逐渐将发动机类型从进气道喷射式发动机(Port Fuel 

Injection, PFI)转变为汽油直接喷射式发动机(Gasoline 

Direct Injection, GDI), 针对发动机的转变, 美国和中国

的结果存在差异. 在美国, Zhao 等[108]发现, 发动机的转

变, 并不会显著改变SOA的生成. 而排放标准的提升以

及老旧车辆的淘汰对降低 SOA 的生成具有更加显著的

改善. 但是在中国, Du 等[43]发现, GDI 发动机的排放具

有更高的 SOA 生成量, 约为 PFI 的 2.7 倍. 这可能是由

于油品、循环工况和后处理装置的差异配合导致的. 汽

油车的负载也会影响 SOA 的生成, Zhang 等[109]发现, 在

怠速条件下, 由于有机气态前体物的排放量更大, 相比

于匀速条件, SOA的生成量更高, 怠速SOA产量约为25 

mg/kg fuel, 匀速条件下约为 10～15 mg/kg fuel, 并且随

着速度的增加, 产量逐渐降低. 因此, 汽油车排放生成

SOA 的产量会受到诸多因素影响, 导致不同研究中获

得的产量变化范围较大, 从约 10～40 至 40～500 mg/kg 

fuel[43,106,110～113]. 

Jathar 等[114]对影响柴油发动机 SOA 的产率的因素

进行了探讨. 研究表明, 发动机的后处理装置虽然可以

降低一次有机气溶胶的排放, 但是具有后处理装置的情

况下, SOA的增长率(80～800)要远远高于无后处理装置

的情况(12～25). 怠速条件下, 一次颗粒物的排放和二

次有机气溶胶的生成均高于 50%的发动机负载. 欧盟国

家计划, 在 2020 年之前将使用生物柴油代替 10%的普

通柴油. Watne 等[115]发现, 压缩天然气及菜籽生物柴油

对 SOA的生成并没有显著的影响, Jathar等[114]使用的生

物柴油和普通的柴油对比, 也得出了类似的结论. 

综上所述, 机动车排放生成 SOA 潜势受到多种因

素的影响, 主要包括发动机类型、油品、运行条件等. 在

中国, 未来普遍推广的GDI发动机虽然可以提高汽油的

燃烧效率, 但是由于油品和发动机配合的问题, 却可能

具有更高的 SOA 生成潜势, 需要研究者针对中国的情

况进行进一步的探讨; 利用其它的替代油品例如乙醇会

有效降低 SOA 的生成潜势, 但是生物柴油的使用并没

有对 SOA 的生成产生显著的影响; 不同负载会影响尾

气生成二次颗粒物的化学组分, 负载越高, 有机物占比

越低. 

4.2  生物质燃烧排放生成 SOA 潜势 

在实际大气观测中, 燃烧的生物质类型以及燃烧过

程差异较大, 稀释状态受到实际大气温度湿度风场等的

影响[116], 因此对生物质燃烧排放对 SOA 的贡献研究不

确定性较大. Ortega 等[117]使用 PAM 提供稳定的氧化环

境, 对美国包括黑衫木等 20 多种木质类型燃烧后 SOA

的生成潜势进行了对比. 其中, 只有黄山松排放的颗粒

物浓度在氧化后, 出现了下降的趋势. 其他木质类型燃

烧排放生成的 SOA 随着 OH 暴露均先增后减, 最高

SOA 增长率出现在光氧化龄约为 3～4 d 时候, 平均的

SOA 增长率 1.42±0.36. Fang 等[118]在 OH 暴露量在

(1.97～4.97)×1010 molecule•s•cm－3的条件下, 探究露天

秸秆燃烧排放 SOA 的生成. 在该 OH 暴露量的范围内, 

SOA的增长率逐渐增加, 从 2.4倍逐渐增长到 7.6倍, 产

率模型结果显示, 20 多种等主要气态有机前体物只能解

释约 5%～27%的 SOA 生成, 苯酚、苯二酚等具有较高

的贡献. 生物质含水量更高时, 会增加焖烧的时间, 燃

烧温度和燃烧效率降低, 进而增加有机气态前体物的排

放[119], 从而提高了 SOA 的产生量. 锅炉的燃烧效率也

会影响锅炉排放进而影响SOA的产率, 在特定的OH暴

露条件下(17.6×106 molecule•h•cm－3), 改进后锅炉燃烧

排放具有更低的 SOA 产率, 从约 2.0 降为 1.5[120]. 

综上所述, 生物质燃烧排放受到诸多因素的影响,

因此SOA的产生量也具有较大的差异. 其中, 生物质燃

烧类型、生物质含水量和燃烧条件会改变燃烧效率, 进

而成为影响生物质燃烧排放的重要因素[116,119,121,122]. 

4.3  其他源排放前体物生成 SOA 潜势 

除了上述针对不同的源气体进行的研究外, 还有大

量研究针对其他源排放例如餐饮源, 突发性事件造成的
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短暂性源排放例如石油泄漏等, 对 SOA 生成的贡献. 

Li 等[123]使用 PAM 对墨西哥湾泄露的石油排放, 对

SOA 生成贡献进行了探讨. 结果表明, 在实验开始阶

段, 较高挥发性的组分例如甲苯首先挥发出来, 而随着

实验的进行, 约持续 3 h 后, 具有较低挥发性的组分 

(C*＝105～106 μg•m－3)逐渐挥发出来, 并伴随着 SOA的

大量生成及新粒子现象的发生. 虽然使用天然气发动机

之后, 排放的一次颗粒物浓度相比普通的汽油发动机显

著降低, 但是其却具有非常高的 SOA生成潜势, SOA的

增长比例最高达到268倍, 光氧化龄约为4.6～10.7 d时, 

SOA 在气溶胶中的占比约为 37%～56%, SOA 的生成潜

势约为 9～20 mg/kg fuel[124]. 烹饪使用不同的食用油种

类的排放也会影响 SOA的生成, 在OH暴露量从 0～1.7

×1011 molecules•s•cm－3 变化的过程中, 不同食用油加

热挥发后的前体物产生的 SOA 随着 OH 暴露量的增加

而线性增长, SOA 的浓度从 41～107 µg•m－3 增长到

320～565 µg•m－3, 具有非常高的 SOA 生成潜势. 其中

葵花油具有最高的 SOA 生成潜势, 挥发后的单体不饱

和脂肪和欧米伽-6 脂肪酸对 SOA 具有重要贡献[125]. 

4.4  实际大气中气态前体物生成 SOA 潜势 

实际大气中颗粒物及气体的时空分布具有较大差

异, 探究实际大气的后续氧化过程及性质的演变对于评

估气团的老化过程, 具有重要的意义. Saha 等[126]对高速

公路旁边的夏季和冬季实际大气, 生成 SOA 的区别进

行研究. 在光氧化龄约为 2～4 d 时, SOA 增长达到最大

值, 冬季生成 SOA 浓度(0.5～1 μg•m－3)低于夏季(3～8 

μg•m－3). 虽然机动车的排放差异可以解释一部分 SOA

生成的季节间差异, 但是夏季更高的生物源排放可以更

好地解释上述差异. Liu 等[127]使用等效光氧化龄约为

0～14 d 的模拟氧化环境, 对比洛杉矶和北京实际大气

的 SOA生成潜势. 两个城市的大气被氧化后, SOA生成

量随着 OH 暴露量的增加均先增加后降低. 北京出现最

高 SOA 生成量对应的光氧化龄(约 4 d)晚于洛杉矶(约 2 

d), 并且北京实际大气在氧化后, SOA 的浓度整体偏高, 

北京实际大气中更高的前体物浓度可能是造成此结果

的重要因素. 

亚马逊地区, 以生物源前体物为主导, 全年分为干

湿两季(干燥季节相对湿度约为 87%, 湿润季节相对湿

度约为 92%). 干燥季节, SOA 生成的质量约为湿润季节

的 4～5 倍, 其中干燥季节来自于城市地区的生物质燃

烧等人为源的前体物是造成差异的重要原因. 光氧化龄

超过 1～4 d之后, 随着OH暴露量的增加, OA浓度逐渐

降低, 产物的裂解或者非均相反应的发生, 是导致 SOA

产率降低的重要原因[128]. 白翎岛的气团, 由于风场风

向的改变, 可能来自中国和朝鲜半岛. Kang 等[129]发现, 

来自中国的长距离传输气团含有大量的 SO2, 经过 PAM

氧化后产生大量的硫酸盐颗粒物, 而来自朝鲜半岛的短

距离传输气团含有大量的 VOCs, 经过 PAM 氧化后, 产

生更多的 SOA. 

5  二次有机气溶胶老化过程中性质演变 

颗粒物通过气固分配、非均相反应、凝结相反应以

及碰并等一系列的物理化学反应方式后, 其理化特征发

生改变, 此过程被称为老化. 在实际大气中, 颗粒有机

物会逐渐老化, 有机物的性质会随之改变. Jimenez 等[3]

指出, 颗粒物氧化性、挥发性以及吸湿性都会发生改变. 

颗粒物性质的演变一方面会影响 SOA 的进一步反应和

气态中间产物的气粒分配, 另一方面, 颗粒物性质的演

变也是影响全球辐射强迫的重要因素. 因此使用烟雾箱

或者 PAM 来探究颗粒物随着 OH 暴露量增加的性质演

变, 进而探究如何将其在模型中准确表达成为了研究者

们关注的重点. 

利用气溶胶质谱技术可以获得颗粒物中物质的分

子碎片以及元素信息, 其中质荷比为 43 和 44 的分子碎

片占比, O/C 和 H/C, 常作为表征颗粒物的氧化态的重

要参数. 在氧化过程中, O/C 逐渐增加, H/C 逐渐降低, 

氧化过程中, 二者关系拟合的曲线斜率可以表征有机气

溶胶氧化的机制[130]. 

图 4 总结了部分文献中获得的 H/C 及 O/C 随着 OH

暴露量的变化图. 在每个研究中选择了最高与最低的

O/C 和 H/C 进行绘图, 并依据 OH 暴露量的大小进行染

色[117,118,125～127,129,131]. 随着 OH 暴露量的增加, O/C 逐渐

增加, H/C逐渐降低, 氧化程度逐渐升高, 绝对值的差异

主要来源于 OH 暴露量和前体物的差异. 斜率的变化范

围在－1～0 之间, 主要的氧化机制为增加-OH, -OOH, 

或者生成羧酸基团. 

常用热解吸技术对颗粒物中物质的挥发性进行分

析. 颗粒物被固定温度加热一段时间后, 剩余体积的大

小可以反应颗粒物组成物质的挥发性的高低. 剩余量越

大, 说明颗粒物中的低挥发性组分占比越高[132]. Saha 

等[126]发现, 使用 60 ℃和 120 ℃对实际大气氧化产生

的SOA进行加热后, 随着光氧化龄的增加, 颗粒物的体

积剩余量先降低后增加, 在光氧化龄为 2～3 d 时, 达到

最低值, 说明生成的物质挥发性先增加后降低. 颗粒物

的吸湿性参数 κ值, 是表征颗粒物的活化成云凝结核能

力的重要参数. Lambe 等[31]发现, 间二甲苯和 α-蒎烯氧

化后, 产生的 50 nm 颗粒物随着 OH 暴露量的增加, 氧

化态逐渐增加, 稀释参数逐渐增大, 表明颗粒物形成云

凝结核的能力增强. 生物质燃烧排放, 不论一次排放还

是二次生成的有机物, 都含有大量的吸光的棕色碳. 相

比于一次颗粒物, 二次生成的棕色碳具有更大的波长依

赖性, 在近紫外光和短波段的可见光区域, 具有更强的

吸光性, 从而影响了全球的辐射强迫[133]. 

6  总结与展望 

SOA 对全球有机气溶胶具有重要的贡献. 利用实 
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图 4  总 结 不 同 研 究 中 O/C 及 H/C 随 OH 暴 露 量 的 变              
化[117,118,125～127,129,131] 
Figure 4  The summary of O/C and H/C changing with OH exposure in 
different studies[117,118,125～127,129,131] 

验室的研究手段, 借助烟雾箱及气溶胶生成潜势反应器

可以在稳定和可控的条件下探究 SOA 的生成机制及老

化过程的性质演变. 

在本篇综述中, 首先我们总结了影响 SOA 生成产

率的因素. 随着 OH 暴露量的增加, SOA 主导生成机制

由官能团化转变为分子裂解, 因此产率先增后降; 随着

NOx水平的提高, SOA 的产率先增加后降低, 在高 NOx

条件下, 由于 RO2自由基倾向于与 NO 或者 NO2反应生

成硝酸酯类物质而降低了 SOA 的产率; 环境相对湿度

的改变会影响颗粒物中的含水量, 含水量的变化会通过

影响气态前体物和氧化剂的摄取、影响颗粒相有机物的

转化速率和转化途径等来影响 SOA 的生成和老化: 高

浓度的种子颗粒物为中间产物提供了更大的凝结汇, 提

高了 SOA 的产率. 酸性种子颗粒物会通过酸催化反应

途径促进气态前体物例如 IEPOX 等的摄取, 进而在颗

粒相中转化生成 SOA; 种子颗粒物中的变价金属或者

矿物质, 可以通过催化作用、影响氧化剂的摄取和产生

以及改变种子颗粒物的性质等方面来影响 SOA 的生成; 

反应器的使用不可避免地带来了颗粒物和中间产物的

壁损失, 从而降低了 SOA 的生成. 其次, 我们总结了不

同源排放气体 SOA 的生成产率和潜势以及影响因素. 

发动机类型、发动机运行条件和油品等会通过改变机动

车的排放而影响其对 SOA 的贡献, 这也是探讨如何从

源排放角度削减 SOA 生成的重要依据; 基于不同的研

究获得的生物质燃烧排放产生的 SOA 具有较大的差异, 

燃烧条件的可控性差是导致 SOA 产率差异的重要因素; 

其他源例如餐饮源排放、石油泄漏等也都是 SOA 生成

的重要来源; 实际大气的季节性和地域性差异是影响

SOA 生成的重要因素. 最后, SOA 的性质会随着颗粒物

老化的进行而改变, 随着 OH 暴露量的增加, SOA 的氧

化态逐渐增加, 氧化过程以增加羟基、过氧羟基及羧酸

基团为主, 挥发性先增加后降低, 吸湿能力逐渐增强, 

会产生依赖于波长的吸光性物质. 

综上所述, 本文针对使用烟雾箱及气溶胶生成潜势

反应器研究 SOA 的生成及老化做出以下展望: SOA 生

成过程中中间物种的测量技术开发、复杂体系下 SOA

生成机制的研究和 SOA 演化过程中特性的表征是未来

SOA 研究的重要方面. 

(1)进一步完善 SOA 的生成机制: 开发新的测量技

术对 SOA 生成过程中的中间产物进行测量. 更加准确

认知对 SOA 产生贡献的前体物种类, 大量研究表明, 

VOCs对SOA的贡献远不及 S/I VOCs对于 SOA的贡献. 

但是目前, 对于 S/I VOCs 的源谱并不明确, 缺少对源谱

的定性定量分析. 提高对前体物在氧化过程中氧化机制

的认识, 不仅包括单一前体物氧化的环境, 还包括混合

条件的氧化环境. 例如单一前体物在氧化过程中的一代

反应产物, 以及二代反应可能进行的途径. 在生物源与

人为源共同作用的环境例如北京实际大气, 如何评估

SOA 在此类环境中的生成及老化成为难点. 

(2)复杂体系下 SOA 生成机制的研究需要加强. 基

础理论需要进一步基于实际大气情况进行完善. 前体物

在氧化过程中, 挥发性会逐渐发生变化, 但是如何将挥

发性的演变进行参数化, 进而应用到估算 SOA 的模型

中成为难点. 目前, 基于非均相反应的理论也不够明确, 

比如中间产物在颗粒相中的反应摄取的热动力学参数

的计算等, 导致还无法合理地模拟非均相氧化的进行. 

(3)对 SOA 演化过程中特征的表征, 需要进一步加

强. 针对SOA对于气候效应的评价, 具有较大的不确定

性, 很大部分的原因在于对 SOA 的性质没有准确的参

数化表征. 例如在前述总结中, 在不同的研究中 O/C 等

在氧化后差异较大, 并且氧化途径也各不相同, 挥发性

的演变也存在较大差异. 因此探究及参数化 SOA 老化

后的性质, 对于改善模型具有重要的意义. 
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