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·前言·大气颗粒物表面的非均相反应 

全球空气污染及气候变化的研究中 , 大气化学

一直发挥着核心作用. 大气化学研究的三个支柱方

法包括实验室研究、外场观测和数值模拟. 在过去半

个多世纪, 大量、系统的大气化学反应动力学实验室

研究从分子水平揭示了多种尺度的大气环境问题形

成机制, 如平流层臭氧的生成与耗损过程、对流层臭

氧和 OH自由基等大气氧化剂的生成与循环、有机物

在大气中的降解、酸雨的形成、城市空气污染成因、

温室气体的全球增暖潜势、大气颗粒物的生成等. 实

验室研究测量的动力学参数和反应机制为阐明外场

观测试验现象、区域和全球尺度的数值模拟提供了关

键的数据, 在推动臭氧层保护、空气污染控制、酸雨

的治理及气候变化减缓方面发挥了重要的作用.  

近十年来, 大气颗粒物特别是细颗粒物对人体

健康、生态系统、气候变化的影响日益突出, 针对颗

粒物的来源、物理和化学特性、健康和气候影响的研

究受到国际学术界高度重视, 成为当前大气环境科

学研究最前沿的领域. 大气中颗粒物表面的非均相

反应不仅涉及细颗粒物本身的物理化学特性, 而且

与大气中痕量气体的浓度、所处的环境等因素密切相

关. 颗粒物与 O3、HO2、NO3等光氧化剂之间的相互

作用使得大气化学过程变得极为复杂, 大气光氧化

剂与 SO2、NOx以及萜烯、芳烃等有机化合物的反应

导致大气中颗粒物浓度增加. 颗粒物中的有机物可

能是人体有毒有害物质, 并影响颗粒物的吸湿性和

辐射特性, 因而大气中挥发性有机物向颗粒有机物

的转化引起广泛重视. 颗粒二次有机物(SOA)的生成

与前体物、大气氧化性及颗粒物表面的吸附、催化能

力或酸碱性等有关, 而颗粒物表面进行的光氧化剂

耗损反应和过渡态金属的光催化氧化等非均相反应

也影响到大气氧化性. 这些反应同时使得颗粒物的

化学成分更为复杂, 对人体健康和气候变化的影响

可能更大.  

针对大气颗粒物的健康效应、大气灰霾现象、城

市和区域的大气复合污染、颗粒物的生成机制、气溶

胶颗粒物直接和间接辐射强迫的研究均需要大气非

均相反应的实验室研究提供关键的动力学参数和反

应机理的认识. 而早期有关的动力学机理研究实验

结果重复性差, 进展不大. 这是因为颗粒物表面的非

均相反应包括气体在颗粒物表面固相或液相的反应, 

而人们对颗粒物表面分子形态的了解非常有限 . 随

着采用新的实验方法和手段 , 这一领域的研究在过

去十年已取得很大进步. 针对大气中颗粒物表面的

非均相反应的反应机理和动力学行为的研究, 目前

需要关注的问题包括: (1)颗粒物表面分子形态, 非均

相反应中颗粒物表面的变化以及这些变化对反应性

和机理的影响; (2)颗粒物界面反应与体相反应机理

的差异及导致这些差异的物理化学原理 ; (3)颗粒物

表面有机成分的生成机制; (4)自由基与其他活性中

间物多相反应的速率参数; (5)固体颗粒物界面的光

化学及过渡态金属离子的光催化反应机理 ; (6)颗粒

物吸湿性及水在颗粒物表面非均相反应的作用 ; (7) 

颗粒物的酸性及离子强度对反应的影响 . 在开展这

些问题的研究时, 需要借助分析化学、表面及界面化

学以及反应动力学最新的理论和实验手段.  

北京大学环境科学与工程学院大气非均相反应

动力学研究小组长期开展大气颗粒物表面多相反应

研究, 建立起颗粒物表面非均相反应综合研究方法, 

研究了多种大气非均相反应过程. 本专题由 8篇文章

组成, 主要是利用漫反射红外傅里叶变换光谱(DRIFTS)

研究了常压或低压体系下无机(如 SO2、NO2)或有机

污染物(如甲醛、甲磺酸)在矿物和海盐颗粒物表面的

非均相反应行为, 测定了反应级数和反应摄取系数, 

研究了湿度、紫外光照等因素对反应的影响, 探讨了

反应机理. 专题文章包括: SO2和甲醛在 TiO2颗粒物

表面的非均相反应、NO2在海盐颗粒物表面的非均相

反应、甲磺酸气体在碳酸钙和高岭土颗粒物表面的 

非均相反应、SO2在 ZnO颗粒物表面的非均相反应、

染料敏化 TiO2 可见光光催化降解罗丹明 B. 本专题

还报道了利用激光共聚焦显微拉曼光谱仪开展大气

单颗粒表面非均相反应的最新技术. 此外, 通过对多

种大气非均相反应过程的总结分析 , 本专题的综述
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文章识别出大气中三元反应的协同机制 , 探讨了非

均相反应过程在大气复合污染及灰霾形成中的作用, 

提出了大气复合污染与灰霾形成的概念模型.  

本专题的出版, 要感谢本团队师生们的共同工作; 

感谢国家自然科学基金、国家重点基础研究发展规划

项目、环境模拟与污染控制国家重点联合实验室专项

经费的资助; 感谢本领域同仁对专题各稿件的审理和

提出的宝贵意见; 感谢《中国科学: 化学》编辑部的

大力支持和辛苦工作. 应该说这些文章仅介绍了本团

队的部分研究结果, 而国内和国际上有数个研究小组

在颗粒物表面非均相反应的研究也颇有建树. 鉴于大

气颗粒物表面非均相反应的重要性, 希望通过本专 

题对这一领域研究进展的集中介绍 , 有助于进一步

推动大气颗粒物表面非均相反应的实验室研究.  

                   

    

        

北京大学环境科学与工程学院, 长江特聘教授 

北京大学环境与健康研究中心, 主任    

全球大气化学国际计划(IGAC)科学指导 

委员会共同主席           

     2010年 11月 12日于北京     
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