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确定大气颗粒物平均滞留时间的新方法*
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从低层大气的基本属性出发,利用大气颗粒物中放射性核素的衰变特性与转移速率等相关信息,建立了单位体

积大气颗粒物中被吸附的放射性粒子数、衰变粒子数和转移粒子数的数学模型,获得了确定低层大气颗粒物平均

滞留时间的新方法. 该方法解决了当前相关研究中出现的困惑,说明了大气具有有限的自净功能,给出了大气颗粒

物中同一衰变链上各核素达到活度平衡的条件及降低平均滞留时间的途径,为大气环境的监测与治理提供了科学

依据.
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1 引 言

随着工业的发展、城市规模的扩大和一次性

能源消耗的迅速增长,大气环境质量日趋恶化 [1−3],
大气中高浓度的颗粒物和气体污染物通过散射

和吸收消光作用造成大气能见度下降 [4−6], 某些
有毒、致癌、致突变物通过大气中悬浮颗粒物的

运载或加工, 经呼吸道或皮肤等进入人体而沉积
到肺泡和血液中, 导致心肺功能障碍, 危害人体
健康 [7−11].

大气颗粒物对环境和人类健康的危害, 除了
与大气颗粒物的浓度、粒径分布和成分等有关

外 [10−13],还与不同粒径大气颗粒物在大气中的平
均滞留时间有重要关系 [13−16]. 在污染源一定的情
况下,其滞留时间的长短会影响大气颗粒物在大气
中的浓度、扩散范围和人体的吸入量. 滞留时间越
长, 其可能吸附的重金属和有毒有害物质就越多,
输送的距离可能越远, 产生的化学反应可能越多,
形成的二次污染可能越严重. 因此, 要想深入研究
大气颗粒物造成的污染,就必须研究并掌握不同粒
径的大气颗粒物在空中的滞留时间,以便采取相应

的防治措施.

不同粒径的大气颗粒物在不同的气象条件下

具有不同的稀释扩散能力,风向、风速、湍流、降

雨等气象条件会影响大气颗粒物的滞留时间. 单个

的大气颗粒物的滞留时间受很多随机因素的影响,

不可能也没有必要对之进行观测或研究, 在实际

研究和应用中只须考虑大量的某一粒径范围内的

大气颗粒物的平均滞留时间 (Mean Residence Time

or Residence Time of Atmospheric Aerosol, MRT or

RTAA). 目前, 国内外学者对局部地域大气颗粒物

的 MRT进行了多方面的研究 [17−21],其研究原理、

方法和主要结论如下:

大气中存在着天然的和人工的两类放射性核

素,这些核素与极化空气、水或其他微粒结合成带

阳离子的大气颗粒物,粒径越小,比表面积越大,吸

附、浓集放射性核素的能力越强. 大气中的氡以团

簇形式进行漂移、扩散和衰变 [22−24],释放出 210Pb,
210Bi和 210Po等游离态原子,通过成核、凝结和吸

附等途径形成亚微米颗粒物,参与大气的运动过程.

记 Np 和 Nd 为某一粒径范围内的单位体积的

大气中放射性核素母体与子体的粒子数, λp 和 λd
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为它们的衰变常量, λR 为转移系数,则有
dNd

dt
= λpNp − (λd +λR)Nd. (1)

当考虑衰变链
210Pb

β−,22.3 year−→ 210Bi
β−,5.10 days−→ 210Po

α−,138.38 days−→ 206Pb
(Stable)中两个核素的比活度关系时,分别得到

dNBi

dt
= λpbNpb − (λBi +λR)NBi = 0, (2)

dNPo

dt
= λBiNBi − (λPo +λR)NPo = 0. (3)

由 (2)式可得

λR =
λPbNPb −λBiNBi

NBi
, (4)

从而

RTAA =
1

λR
=

1
λBi

·

λBiNBi

λPbNPb

1− λBiNBi

λPbNPb

. (5)

由 (2)式得

NBi =
λPbNPb

λBi +λR
. (6)

将 (6)式代入 (3)式得

λPoNPo

λPbNPb
=

(RTAA)2(
RTAA+

1
λBi

)
·
(

RTAA+
1

λPo

) . (7)

(5) 式表明: 只要测得 210Bi 和 210Pb 的活度
比, 即可求出 MRT 或 RTAA. (7) 式表明: 只要获
得了 210Po和 210Pb的活度比,也可以求出 MRT或
RTAA.比活度越高, 平均滞留时间越长; 当活度比
趋 1时, RTAA趋于无穷大.所以, (5)式或 (7)式所
表达的实质性意义是: 通过测量当前两子体的活度
比,可以估计出这两种子体在趋向活度平衡的过程
中已经经历的平均时间. 可是, 同一粒径范围的大
气颗粒物分别用 (5)式和 (7)式计算出来的 RTAA
结果差别很大 [21],基于 210Bi和 210Pb的活度比得
到的大气颗粒物的滞留时间可能为几天, 而利用
210Po和 210Pb的活度比得到的滞留时间可能长达
一个月甚至更长.
文献 [21]等将巴特曼公式 [25,26]应用到衰变链

210Pb
β−,22.3 year−→ 210Bi

β−,5.10 days−→ 210Po,

得到

NPb(t) = NPb(0) · e−λPbt , (8)

NBi(t) = NPb(0) ·
(

a1e−λPbt +a2e−λBit
)
, (9)

NPo(t) = NPb(0) ·
(

b1e−λPit +b2e−λBit +b3e−λPot
)
,

(10)

其中

a1 =
λPb

λBi −λPb
, a2 =

λPb

λPb −λBi
,

b1 =
λPbλBi

(λBi −λPb)(λPo −λPb)
,

b2 =
λPbλBi

(λPb −λBi)(λPo −λBi)
,

b3 =
λPbλBi

(λPb −λPo)(λBi −λPo)
.

(9)式中有两个未知数, 即 NPb(0)和 t, 其中 NPb(0)
表示等效初始时刻 t = 0时单位体积的大气中母体
210Pb的原子核数. 设从第 1次测量到第 2次测量
的时间间隔 ∆t 已知, 如果将两次测量的数据代入
(9)式,解方程组即可求出

t =
1

λBi −λPb
· ln

a2

[
N(2)

Bi −N(1)
Bi e−λBi∆t

]
a1

[
N(1)

Bi e−λPb∆t −N(2)
Bi

] (11)

(该式对应文献 [21]中不正确的 (4)—(7)式)其中, t

表示大气颗粒物中的放射性核素从只有母体存在

的状态往平衡态演变所经历的时间,也未必是MRT
或 RTAA,其中 N(1)

Bi , N(2)
Bi 分别表示第 1, 2次测量得

到的单位体积的大气中子体 210Bi的原子核数; (11)
式成立的前提条件是: 大气中各放射性子体处于
活性平衡、与外界无物质及能量交换,在等效初始
时刻, 相对于放射性核素母体而言, 其子体的初始
活度为零. 事实上, 对流层中的低层大气并不满足
(11)式成立的前提条件,实际测量得到的可能是不
平衡的活度数据,代入 (11)式时可能出错.
综上所述,确定大气颗粒物平均滞留时间的方

法存在一些缺陷,需要从低层大气的基本属性出发,
利用大气颗粒物中放射性核素的衰变特性与转移

速率等相关信息,建立给定粒径范围内单位体积的
大气颗粒物中被吸附的放射性粒子数、衰变粒子

数和转移粒子数的数学模型,获得计算低层大气颗
粒物平均滞留时间的新的正确方法.

2 大气颗粒物滞留时间的计算模型

2.1 低层大气的基本特性

大气是人类赖以生存的环境,其主要成分是氮
气、氧气、二氧化碳、臭氧、水汽和尘埃等固体
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杂质. 洁净的空气在自然状态下其组成成份变化很
小,但由于人类活动的影响已使其中某些组成成分
发生了变化. 在垂直地面的方向上, 大气的各种物
理特性随高度的变化差异明显,其中, 2 km高度范
围内的下对流层与人类的生存更是息息相关,充沛
的水汽和尘埃以及气流对地面的摩擦与扰动,使得
低层大气更加复杂多变.
在土壤和岩石中,分别存在约 1—5 ppm和 2—

12 ppm的 238U和 232Th,土壤中两者的活性强度达
到 7—60 Bq ／ kg. 地壳中原生放射性核素 238U,
232Th 和 235U 在其衰变过程中, 分别产生 222Rn,
220Rn和 219Rn. 氡一旦形成,将通过岩石和土壤散
发到大气中, 大气中氡的平均浓度为 7 Bq ／ m3

(U.S.NCRP, 1989); 氡的前身镭通过地下水溶解带
到江河、湖泊和溪流中,为大气氡的形成提供了丰
富的储备. 220Rn和 219Rn的半衰期很短,分别只有
55.6 s和 3.96 s,与 222Rn无相同的衰变子体,在采样
若干分钟之后, 样本中的 220Rn和 219Rn几乎被衰
减掉.

222Rn经过总半衰期为 30 min的短寿命同位素
218Po, 214Pb, 214Bi 和 214Po 衰变后, 产生长寿命核
素 210Pb, 210Bi和 210Po, 新形成的核素子体会快速
附着在气溶胶粒子上,由于 210Pb和 210Po同大气颗
粒物的亲和力之间存在差异 [27],而且 210Po的沉积
通量只有 210Pb的 10%—20%[28], 使得大气颗粒物
中母、子体的放射性活度达不到永久性平衡. 一般
情况下, 210Po与 210Pb的活度比小于 1,如果大于 1,
则表示存在过剩的 210Po来源 [29−32].

2.2 大气颗粒物中 210Pb, 210Bi和 210Po的
比活度

上一节分析表明: 大气颗粒物中, 相对于放射

性核素母体而言, 子体的初始活度未必为零, 不同

放射性核素的转移系数未必相同.设 B是 A的直接

子体, C 是 B 的直接子体, NA, NB 和 NC 分别为单

位体积的大气中放射性核素 A, B, C的粒子数, λA,

λB 和 λC 为它们的衰变常量, µA, µB 和 µC 为它们

的转移系数,转移系数为正,表示移出;转移系数为

负,表示移进;转移系数为 0,表示无转移. 则有

dNA

dt
=−λA(NA −µANA)−µANA, (12)

dNB

dt
= λA(NA −µANA)−µBNB

−λB(NB −µBNB), (13)

dNC

dt
= λB(NB −µBNB)−µCNC

−λC(NC −µCNC). (14)

设放射性核素 A, B, C在某个等效的初始时刻

的粒子数分别为 NA(0), NB(0)和 NC(0). 由 (12)得

NA = NA(0) · e−(λA+µA−λAµA)t . (15)

将 (15)式代入 (13)式,解得

NB = NA(0) ·
[

λA (1−µA)

(λB +µB −λBµB)− (λA +µA −λAµA)

×e−(λA+µA−λAµA)t

+
λA (1−µA)

(λA +µA −λAµA)− (λB +µB −λBµB)

× e−(λB+µB−λBµB)t
]

+NB(0) · e−(λB+µB−λBµB)t . (16)

将 (16)式代入 (14)式,解得

NC = NA (0) ·
[

λAλB (1−µA)(1−µB)

((λB +µB −λBµB)− (λA +µA −λAµA)) · ((λC +µC −λCµC)− (λA +µA −λAµA))

×e−(λA+µA−λAµA)t

+
λAλB (1−µA)(1−µB)

((λA +µA −λAµA)− (λB +µB −λBµB)) · ((λC +µC −λCµC)− (λB +µB −λBµB))

×e−(λB+µB−λBµB)t

+
λAλB (1−µA)(1−µB)

((λA +µA −λAµA)− (λC +µC −λCµC)) · ((λB +µB −λBµB)− (λC +µC −λCµC))

×e−(λC+µC−λCµC)t
]

+NB (0) ·
[

λB (1−µB)

(λC +µC −λCµC)− (λB +µB −λBµB)
e−(λB+µB−λBµB)t
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+
λB (1−µB)

(λB +µB −λBµB)− (λC +µC −λCµC)
e−(λC+µC−λCµC)t

]
+NC (0) · e−(λC+µC−λCµC)t . (17)

如果在 (15)—(17) 式中令 µA = µB = µC = 0,
NB (0) = NC (0) = 0,并将 A, B, C分别替换成 210Pb,
210Bi和 210Po,则得到 (8)—(10)式,即本文中 (15)—
(17) 式是参考文献 [21] 中 (4-2) 式至 (4-4) 式和文
献 [26]中巴特曼公式的推广.
将 (16)式除以 (15)式, 得到 B与 A的活度比

λBNB (t)
λANA (t)

∆
=r (B/A, t)与时间 t、初始活度 r (B/A,0)

及转移系数 µA, µB 的关系式

r (B/A, t)

=
(1−µA)λB

(λB +µB −λBµB)− (λA +µA −λAµA)

+

[
r (B/A,0)

− (1−µA)λB

(λB +µB −λBµB)− (λA +µA −λAµA)

]
× e−[(λB+µB−λBµB)−(λA+µA−λAµA)]t . (18)

如果将 (17) 式除以 (15) 式, 可以得到 C 与 A
的活度比 r (C/A, t)的类似表达式.

2.3 大气颗粒物滞留时间的计算

2.3.1 通过同一衰变链上不同核素的绝对活
度比计算大气颗粒物的滞留时间

假设在某时段气候条件基本一致,即转移系数
基本上不随时间变化,首次测得大气颗粒物中 210Bi
与 210Pb 的活度比, 将之等效为 r(210Bi/210Pb,0),
经过时间 t1, t2 后测得活度比 r(210Bi/210Pb, t1) 与
r(210Bi/210Pb, t2), 分别代入 (18) 式, 可求出待定参
数 µPb 和 µBi, 从而得到在该时段 r(210Bi/210Pb, t)
的表达式. 换言之,当再次测得 r(210Bi/210Pb, t)的
值时,可确定相对首次测量的滞留时间 t. 关于210Po
与210Pb的活度比测量,可作类似讨论.

2.3.2 通过核素的比活度计算大气颗粒物的
滞留时间

记 t 时刻核素 x 的活度为 Ax (t) = λxNx, 其

中 λx = ln2/Tx, Tx 为核素 x 的半衰期 (已知), x ∈{
210Pb,210 Bi,210Po

}
;将之代入 (15)至 (17)式,得到

210Pb, 210Bi, 210Po在 t 时刻的活度与它们的初始活

度、转移系数及时间 t 的关系式.

首先, 将第 1次测量得到的 210Pb, 210Bi, 210Po

的比活度等效为初始值 APb (0), ABi (0) 和 APo (0),

经过 ∆t 时间后, 再次测得 APb (∆t), ABi (∆t) 和

APo (∆t),代入 (15)式求 µPb,代入 (16)式求出 µBi,代

入 (17)式求出 µPo,从而通过 2次测量 210Pb, 210Bi

和 210Po的比活度,可以确定 210Pb, 210Bi, 210Po的

比活度随时间的变化规律; 换言之, 当测出 210Pb,
210Bi或 210Po某个核素的比活度后,即可确定相对

首次测量的滞留时间 t.

2.3.3 大气颗粒物平均滞留时间的计算
大气颗粒物在大气中因压缩、扩散、对流、沉

积、再悬浮等作用而干沉降,因降雨、降雪等湿沉

降,大气的这种 “自净”功能,使得大气颗粒物经过

一定的时间后 “退出”大气系统,大气颗粒物从 “形

成”到 “退出”的平均时间间隔叫做大气颗粒物的

平均滞留时间 (MRT).

记

τx =

∫ +∞
0 tNx (t)dx∫ +∞
0 Nx (t)dt

,

即 τx表示以 f (t) =
Nx (t)∫ +∞

0 Nx (t)dt
为概率分布密度的

随机变量的数学期望, 其中 x ∈
{

210Pb, 210Bi ,
210Po

}
.

计算得

τ210Pb =
1

λ210Pb +µ210Pb −λ210Pbµ210Pb
,

τ210Bi =
1

λ210Bi +µ210Bi −λ210Biµ210Bi
+

λ210Pb (1−µ210Pb)

λ210Pb +µ210Pb −λ210Pbµ210Pb

× N210Pb (0)
λ210Pb (1−µ210Pb)N210Pb (0)+(λ210Pb +µ210Pb −λ210Pbµ210Pb)N210Bi (0)

≈ 1
λ210Bi +µ210Bi −λ210Biµ210Bi

(λ210Pb ≈ 0) .
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同理

τ210Po ≈
1

λ210Po +µ210Po −λ210Poµ210Po
.

以上结果说明: 大气的 “自净” 功能是通过放
射性核素的衰变与转移实现的,不同核素在大气中
的滞留时间可能是不相同的,主要由其衰变常数和

转移系数等决定;如果 µ > 0,各种核素在大气中的

平均滞留时间不仅小于其平均衰变寿命,也小于其

净转移周期,即 τ 6 1
λ

, τ <
1
µ

; 当忽略其他短寿命

放射性同位素的影响时,指定粒径范围内的大气颗

粒物的平均滞留时间MRT可按以下公式进行计算:

MRT ≈ max
{

1
λ210Pb +µ210Pb −λ210Pbµ210Pb

,
1

λ210Bi +µ210Bi −λ210Biµ210Bi
,

1
λ210Po +µ210Po −λ210Poµ210Po

}
. (19)

如果 µ210Pb = µ210Bi = µ210Po = µ ,由于 λ210Pb ≪
λ210Bi,λ210Po,即 T210Pb ≫ T210Bi,T210Po,由 (15)和 (16)
式得

λ210BiN210Bi
λ210PbN210Pb

=
λ210Bi

λ210Bi −λ210Pb

+
λ210Bi

λ210Bi −λ210Pb
· e−(λ210Bi−λ210Pb)·(1−µ)t

+
λ210BiN210Bi (0)
λ210PbN210Pb (0)

· e−(λ210Bi−λ210Pb)·(1−µ)t .

从而,当 t → ∞时,

λ210BiN210Bi
λ210PbN210Pb

≈ 1. (20)

同理得

λ210PoN210Po
λ210PbN210Pb

≈ 1 (t →+∞) . (21)

(20)和 (21)式说明:当 µ210Pb = µ210Bi = µ210Po时,只
要 t 足够大, 210Pb, 210Bi 和 210Po 的放射性活度将
趋向 “平衡”,且与初始浓度无关;换言之,如果在某
一地域的大气中, µ210Pb, µ210Bi, µ210Po 不全相等,则
大气中的 210Pb, 210Bi 和 210Po 可能不会达到活性
平衡; 低层大气的复杂性与多变性, 使得大气颗粒
物中不同核素的比活度在平衡与不平衡之间迁移.

3 方法比较与结论

1. 文献 [17—20]中所使用的确定大气颗粒物
滞留时间的方法即本文引言中的 (5)式或 (7)式,是
在假定转移系数相同并且假定单位体积的大气中

放射性核素母体与子体的粒子数不再变化或达到

极值的前提下得出的,由于假设与低层大气的基本
特性不符,导致计算结果不一致.

2. 文献 [21]等所使用的确定大气颗粒物滞留
时间的方法即本文引言中的 (11)式,是在环境相对

封闭、初始时刻只有放射性母核的前提下,由巴特
曼公式 (8)至 (10)导出的,与开放、多变的大气环
境不符,致使部分实验数据代入理论公式计算时出
现错误信息.

3. 本文提出的确定大气颗粒物滞留时间的方
法即 (15)—(18)式,是在充分总结、利用大气的基
本特性的基础上,合理假定 210Pb, 210Bi, 210Po的初
始比活度未必为 0、转移系数未必相同、衰变与转
移同时发生等基础上,通过建立模型 (12)—(14)得
出的,是 (5)—(10)式的改正与推广. 缺点是它只适
合于相对稳定的气候条件, 即在测量的时空段中,
转移系数基本不变. 当气候条件变化显著时, 需要
按气象参数聚类、分时段进行处理.

4. 通过 2 次或 3 次测量同一衰变链
210Pb→210Bi→210Po 中各子体的比活度或活度比,
即可得出不同核素的比活度或活度比的变化规律,
测量方式可根据设备情况和误差要求灵活选择,测
量次数较少.

5. 不同子体的平均滞留时间与该子体的衰变
常数、转移系数有关;不同子体在大气中的平均滞
留时间可能不同, 决定了它们的沉降通量不同, 从
而不同子体在大气中的分布可能不均匀, 在复杂
的地域环境中, 210Pb, 210Bi和 210Po的放射性活度
可能不会达到 “平衡”, 某些放射性核素可能相对
过剩.

6. 在理想地域环境中,如果大气中不同子体的
转移系数相同,则 210Pb, 210Bi和 210Po的放射性活
度将随着时间的推移而趋于平衡,与初始活度无关.

7. 大气颗粒物的平均滞留时间小于所含放射
性核素的衰变率或转移率的倒数, 转移率越大, 平
均滞留时间越短,只要 210Pb等核素的初始活度不
足以破环大气的环境容量, 或者气象条件足够好,
或生物系统能吸收部分放射性核素,即转移系数大
于 0,则大气颗粒物在有限的时间内必将得到有效
的沉降或消除;大气的这种相对 “自净”的功能,使

092301-5



物理学报 Acta Phys. Sin. Vol. 62, No. 9 (2013) 092301

得大气颗粒物或者由高平衡态向低平衡态过渡,或
者由不平衡态向平衡态转变.
近年来,灰霾天气的危害及其出现频率的增加

引起了人们的高度关注,目前尚没有有效的监测方
法. 本文提出的方法, 可以用于对灰霾天气的滞留
时间进行预测,以指导人们在特定的大气颗粒物污
染期间的正常生活. 进一步研究大气颗粒物平均滞

留时间与粒径分布的关系,以及气象条件和季节变
化对转移系数的影响,对指导人工污染源的排放具
有重要意义.

感谢南华大学湖南省氡实验室的支持以及部分专家、

教授的指导.
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Abstract
The long life decay products 210Pb, 210Bi and 210Po of 222Rn are adsorbed in atmospheric particulate matters, thus making it

possible to estimate the average residence time by measuring the specific activity or activity ratio of radon daughters. However, the
existing research results are rather bad in consistency and the contradictory phenomena cannot be reasonably explained, which makes it
inapplicable to atmospheric environmental monitoring. For this reason, starting with the basic attributes of lower atmosphere, based on
the decay characteristics, transfer rates and other related information of radioactive nuclides in atmospheric particulates, a mathematical
model is built to reflect the relationship among the particle numbers of the absorbed, decayed and transferred. Then, a new method is
presented to estimate the average residence time of atmospheric aerosol. The method can solve the confusion that have appeared in the
current research, reveal that the atmosphere has limited self-purification function, and provide the condition for nuclides in the same
decaying chain to decay to the activity balance and the way to reduce the average residence time. All these conclusions will provide a
scientific basis for further study and exploitation in atmospheric environment monitoring.
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