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摘要 黑碳(black carbon, BC)气溶胶源自化石燃料和生物质的不完全燃烧, 是重要的大气和气候污染物. 稳定碳同

位素(13C)和放射性碳同位素(14C)是目前进行大气BC来源定量解析最为准确和客观的手段之一. 本文重点概述

了13C和14C溯源的基本原理和我国大气环境BC源解析的最新进展. 从目前13C和14C的分析结果看, 我国大气环境

BC的最大排放源是化石燃料的不完全燃烧, 但生物质燃烧的贡献也可以达到20%~50%, 值得进一步重视. 化石源

对BC的贡献表现出“夏高冬低”季节特征, 突显了冬季生物质燃烧对大气环境BC的重要影响. 利用14C对左旋葡聚

糖的源示踪能力进行了评估, 发现左旋葡聚糖在夏季可以发生严重的大气降解, 不宜用于定量示踪大气环境BC的
排放源. 最后, 本文总结了目前我国BC排放清单存在的不确定性情况, 指出碳同位素技术可以在BC清单准确性提

高上发挥重要作用, 从而进一步加深目前科学界对BC环境和气候效应的认识.
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黑碳(black carbon, BC)气溶胶源自含碳燃料的不

完全燃烧, 可强烈吸收太阳辐射, 是触发空气污染和

气候变暖的重要物质基础. BC在大气细颗粒(PM2.5)中
的占比一般小于10%[1~5], 但常伴随着空气污染的加重

而增加[6]. 最近研究还发现BC的“穹顶效应”可显著抑

制大气边界层的发展, 阻碍污染物在大气环境中的扩

散, 从而加重区域性雾霾污染[7,8]. 在气候效应方面,
BC很有可能是仅次于二氧化碳的致暖物质, 其辐射强

迫可能高至0.9 W/m2[9], 与二氧化碳相当. 此外, 对流

层BC的持续增加还会显著降低地球的行星反照率和

到达地面的太阳辐射通量, 触发“Global Dimming”效
应, 威胁全球生态系统的可持续发展[10~12]. 在大气环

流作用下, BC还可以通过大气长距离迁移沉降并影响

冰冻圈环境, 被认为是冰川加速融化的关键推手, 给

人类社会的可持续发展带来巨大潜在隐患[13]. 此外,
长期暴露于BC还可能给人类健康带来难以逆转的健

康风险[14].
BC排放源的准确量化是大气科学研究领域的热

点, 但仍面临巨大挑战. 以排放清单(emission inventory,
EI)为代表的“自下而上”方法是目前BC源解析以及研

究BC环境和气候效应的重要手段和基础数据. Bond等
人[15]系统构建了建立全球BC-EI的方法学体系, 结果显

示, 全球BC在1996年的排放量为8.0 Tg, 其中化石燃

料、生物燃料和室外焚烧对BC的贡献分别为38%、

20%和42%, 但BC-EI的不确定性非常大, 其排放量的不

确定范围估计在4.3~22 Tg之间. 10年之后, Bond等
人[16]对全球BC-EI进行了更新, 认为2000年BC的排放

量为7.5 Tg, 不确定范围为2~29 Tg, 总体上与1996年
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的情况相当, BC-EI的不确定性并没有得到有效收敛.
不同研究组在BC-EI得到的结果往往存在较大的差异.
例如, 在民用燃烧上, Klimont等人[17]的计算显示全球

民用燃烧产生的BC为3.89 Tg, 而Bond等人[16]的计算

结果则只有1.88 Tg, 不足前者的50%. 其他常用于BC
源解析的方法还包括正定矩阵因子分解法(positive ma-
trix factorization, PMF)[18,19]、化学质量平衡模型法

(chemical mass balance, CMB)[20~22]以及有机分子标志

物法[23~25]. 其中, PMF解析一般需要较多的样品数量才

具有统计意义, 且由于输入模型的化合物没有统一标

准, 排放源种类和数量的划分都具有较强的主观性, 因
此, 其准确度和客观度皆存在较大的不确定性. CMB则
主要受制于源谱数据库的建立, 不同的源谱常解析出

不同的来源贡献, 本地化要求高. 左旋葡聚糖是生物质

燃烧的特征有机化合物, 常被用于示踪生物质燃烧事

件以及量化生物质燃烧对空气质量的影响[26~29]. 然而,
越来越多的研究表明左旋葡聚糖可以在大气环境下发

生明显降解, 暗示左旋葡聚糖可能在某些大气环境情

况下并不适合用于作为生物质燃烧的量化指标. 综上,
传统方法在量化BC排放源上有较大的局限性, 非常有

必要发展新的、较为客观、准确的技术手段来重新认

识大气环境BC的来源, 以对空气污染控制提供更加准

确的科学指导.
稳定碳同位素(13C)和放射性碳同位素(14C)是目前

BC溯源最为有效、准确和客观的工具之一.国际上,瑞
士伯尔尼大学较早利用14C示踪技术对包括BC在内的

含碳气溶胶进行来源解析[30~32], 引起了大气科学界对

这一技术的大量关注. 2009年, 瑞典斯德哥尔摩大学利

用14C成功解决了困扰大气科学界已久的印度洋棕色云

起源问题[33], 平息了多年的学术争议. 国内科研机构如

中国科学院广州地球化学研究所也开展了大量14C在大

气科学研究中的相关工作, 建立了多个针对大气气溶

胶14C分析的前处理平台[34~36], 对含碳气溶胶以及大气

雾霾的来源、形成以及演化过程进行了大量的探

讨[3,4,37~41]. 13C的测定也可以给BC来源解析带来许多启

发[42~44]. 但是, 鲜有研究利用13C和14C源示踪能力的优

势去评估和校验BC的其他关键源解析手段.鉴于此,本
文着重介绍基于13C和14C技术定量解析BC来源的基本

原理以及应用情况, 对左旋葡聚糖示踪BC来源能力进

行了评估, 并系统梳理了目前“自下而上”方法在量化

BC存在的不一致性现象, 同时探讨了“自上而下”的碳

同位素技术在校验BC-EI中的可能途径.

1 稳定碳同位素和放射性碳同位素量化黑碳
排放源的原理和应用

1.1 碳同位素溯源的基本原理

同位素是指质子数相同而中子数不同的同一元素.
碳元素在自然界有3种同位素, 分别为12C(6个中子)、
13C(7个中子)和14C(8个中子). 其中, 12C和13C是稳定同

位素, 而14C则具有放射性, 半衰期为5730年, 含量极少,
主要通过外太空宇宙射线与14N的撞击产生, 自然生成

速率基本稳定. 20世纪中叶, 在冷战大背景下, 人类曾

经大量测试核武器, 导致大气环境中14C的含量显著增

加[45]. 随着人类慢慢意识到核战争可能带来的巨大威

胁, 国际社会在20世纪90年代对核弹测试进行了非常

严格的限制, 核弹测试对全球大气14C的影响已显得非

常微弱[46,47]. 新生成的14C很快被氧化成14CO2, 并通过

植物光合作用和食物链进入到生物体内, 这部分碳常

称之为“活碳”. 生物体死亡后, 14C的摄入终止, 体内14C
含量在衰变下逐渐降低至完全结束. 由于14C的半衰期

仅为5730年, 故长时间埋藏于地底下的化石燃料例如

煤炭和石油的碳元素不含14C原子, 这部分碳称之为

“死碳”. 在大气环境科学研究中, 14C经常通过下面公

式表达:

F =
( C/ C)

( C/ C) , (1)M

14 12

14 12
AD1950

FM为现代碳比例, 由样品14C/12C比值和标准品中14C/
12C比值计算得到, 标准品为1955年的甜菜中的草酸,
又被称为oxalic acid(OXI). 式(1)中(14C/12C)AD1950指的

是1950年大气中14C的浓度, 为OXI中14C浓度的0.95
倍[48]. 通过分析大气BC样品FM值, 根据同位素质量平

衡, 可以得到生物质和化石燃料在BC中的相对贡献:

f F
F= , (2)bb bb

M
M-

f f= 1 , (3)f bb

其中, fbb和ff分别表示生物质燃烧和化石燃料燃烧对大

气环境中BC的相对贡献(%); FM为样品中BC的现代碳

比例; FM-bb表示生物质的现代碳比例, 理论上应该为1.
但是, 由于20世纪核试验的影响, 该值会轻微大于1, 需
要根据样品的采集年份进行校正.

13C是碳元素的稳定同位素. 由于12C与13C具有质

量差, 它们在各种物理、化学过程中存在微小但可以
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检测到的差异, 并导致在不同物质之间(例如煤炭和石

油)存在一定的分布差异. 对植物而言, C3和C4植物通

过光合作用吸收大气中的CO2, 但由于其光合作用途径

中依赖的碳同化酶的不同, 导致碳在不同植物体内同

化效果出现差异. C3植物利用1,5-二磷酸核酮糖羧化

酶, 并且仅通过吸收CO2进行有机物的合成, 而C4植物

则利用磷酸烯醇式丙酮酸羧化酶, 可吸收CO2和固定

HCO3
−两条途径进行光合作用[49]. 因此, 导致C4植物可

固定更多的13C, 导致C4植物体内13C富集, 从而呈现与

C3植物不同的13C特征. 这种13C含量上的差异常用δ13C
来表示, 定义为样品与标准品间的相对富集及亏损

情况:

C =
( C/ C)

( C / C)
1 × 1000 ‰, (4)13

13 12
sample

13 12
std

其中, (13C/12C)sample和(13C/12C)std分别表示样品和标准品

的13C/12C比值. 利用不同排放源所具有的δ13C指纹特

征, 可以量化排放源对BC的贡献[50]:

f f fC = × C + × C + + × C , (5)n nsample
13

1
13

1 2
13

2
13

f f f+ + + = 1, (6)n1 2

式中, δ13Csample是样品BC的δ13C值, δ13C1、δ13C2和δ13Cn
是不同排放源的δ13C特征值, f则表示不同来源对BC的
贡献率.

1.2 基于稳定碳同位素技术的黑碳来源解析

对关键排放源δ13C-BC值进行测定是利用δ13C实现

大气环境BC来源识别和量化的前提. 陈颖军等人[51]初

步构建了典型BC排放源的δ13C数据库, 发现在我国, C3

植物(稻秆、麦秆、豆秆、棉秆、松木、杨木、柳木)

燃烧的δ13C-BC特征值(–28‰~–24‰)显著低于C4植物

(玉米秸秆)δ13C-BC特征值(–14‰~–12‰), 这个结果与

前人研究总体上相符[52~54]. 但是, 必须指出的是, 排放

源的δ13C-BC值具有较强的地域特征. 研究发现日本、

美国和澳大利亚C3植物的δ13C-BC特征值分别为–28‰
~–34.7‰[43]

、–24.6‰~–29.2‰[53 ,55 ]和–26.1‰~–
29.7‰[54]. 这可能反映了植物的δ13C与所在地区的降

雨、海拔和纬度密切相关[56,57]. 煤炭和石油的δ13C-BC
值也具有较强的地域特点[44,51,58]. 但总的来说, 关键排

放源的δ13C-BC特征值存在较为系统的差异性, 具体表

现为C3植物小于C4植物, 以及石油小于煤炭的特征(图
1(b)).

图2为我国气溶胶δ13C-BC的时空分布特征. 从图

中可以看出, 我国大部分城市大气环境中的夏季δ13C-
BC值均小于冬季, 具有非常明显的季节特征, 结合排

放源δ13C-BC特征值, 推测夏季大气环境中的BC主要

受机动车尾气的影响. 值得注意的是, 杭州与广州大气

环境的δ13C-BC呈现出夏季大于冬季的特征, 可能与当

地夏季制冷设备的大量使用以及工业用煤的增加有

关[60]. 一定程度上反映了广州与杭州的能源消费结构

可能明显区别于其他城市, 但具体原因仍需后续开展

更加详细的研究. 另外, 在冬季的时候, 北方城市的

δ13C-BC值与燃煤特征较为相符, 这一结果与我国北方

在冬季推行大规模的供暖活动一致. 最近, 有学者利用

δ13C量化了排放源对大气BC的相对贡献. Zhao等人[61]

分析了西安大气环境含碳气溶胶δ13C值的季节特征,
通过同位素平衡计算了关键排放源对BC的贡献. 发现

燃煤对BC的平均贡献为46%, 其中冬季最高, 达到

63%, 明显高于其他季节(34%~37%), 凸显了冬季需要

控制燃煤排放的重要性. 这项研究表明δ13C不仅可用于
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图 1 黑碳气溶胶在大气环境的主要排放源(a)及其δ13C特征值(C3植物、C4植物、煤炭和石油, (b))
Figure 1 Main emission sources of atmospheric BC (a) and the corresponding δ13C values (C3 plant, C4 plant, coal and liquid petroleum, (b))
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定性识别大气环境BC的主要排放源, 还可以在量化排

放源贡献上发挥重要作用.

1.3 基于放射性碳同位素技术的黑碳来源解析
14C分析是目前为止唯一可以直接定量区分大气环

境BC化石源和生物源的手段, 开辟了大气科学研究的

一个新方向, 为解决许多大气环境问题提供了强有力

的技术支持. 长期漂浮在印度洋上空的“棕色云”是困

扰国际大气科学界多年的一个重大环境问题, 研究的

一个重要争议在于排放清单结果显示“棕色云”中的BC
主要来自生物质燃烧(50%~90%), 而传统的“自上而下”
方法(如标志物示踪法和PMF源解析方法)则认为生物

质燃烧的贡献仅10%~40%. 然而, 14C分析清晰地表明

生物质(46%)和化石燃料燃烧(54%)在“棕色云”BC贡献

上具有近乎同等的影响[33], 从而调和了这一重大争议,
推动政府部门开始重新审视印度次大陆生物质燃烧所

带来的环境和气候效应.
近年来, 随着我国对大气污染控制的关注, 越来越

多的研究开始重视14C分析这一技术在包括BC在内的

大气含碳气溶胶来源解析上的应用, 并取得了许多重

要的成果. 如图3所示, 总体上, 我国城市地区的BC主

要受化石燃料燃烧的控制, 并呈现明显的季节和区域

特征. 以2012/2013年冬季的京津冀、长三角、珠三角

和成渝城市群为例, 化石燃料对BC的贡献为75%、

73%、69%和68%, 生物质燃烧的贡献为25%、27%、

31%和32%, 表明相比于南方, 北方化石燃料的燃烧对

BC的影响更加显著. 化石燃料和生物质燃烧对BC的贡

献也具有明显的季节变化特征. 由于北方冬季实施集

中供暖, 一般认为BC在冬季受化石燃料的影响更加严

重. 但是, 我们发现化石燃料燃烧对天津春季、夏季、

秋季和冬季BC的贡献分别为73%、82%、69%和74%,
说明夏季BC受化石燃料的影响比其他季节更加严重.
同样, 在南方城市中山也观察到了类似的结果, 推测冬

季广泛存在的室外生物质燃烧(例如, 农田杂草的焚烧)
对BC的影响不容小觑. 另外, BC的来源在年际上也发

生了显著的改变. 在北京, 化石燃料在2009年冬季和

2013年冬季对BC的贡献分别为83%和76%, 4年时间降

低7个百分点, 平均下降速度为每年1.75个百分点; 在上

海,化石燃料对BC的贡献也表现出了下降态势, 2009和
2013年的贡献分别为83%和79%, 平均下降速度为每年

1个百分点,说明化石燃料相关的BC排放在我国大城市

正逐渐得到控制. 但是, 这些结果反过来说明生物质燃
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图 2 我国大气环境黑碳气溶胶δ13C时空分布特征. 黑色方块和红色圆点分别代表冬季和夏季[59]

Figure 2 Spatial and temporal distribution of δ13C-BC values in Chinese cities. The black squares and red dots represent winter and summer season,
respectively[59]
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烧对城市BC的贡献可能正处于上升的趋势.尤其是,在
区域背景地区(屺姆岛和尖峰岭), 生物质燃烧对BC的
贡献可以达到50%以上, 突显了生物质燃烧控制对未

来区域空气质量持续提升上的重要性.

1.4 基于双碳同位素联用技术的黑碳来源解析

虽然13C和14C技术在BC的来源量化上各具特色,
但单独使用存在本质上的缺陷: 第一, 13C技术可以区

分C3植物和C4植物以及煤炭和石油, 但是C3植物的

δ13C特征值范围较广, 涵盖了煤炭和石油δ13C特征值

(图1(b)), 限制了其进一步应用; 第二, 14C技术可以区

分化石燃料(煤炭和石油)与植物(图1(a)), 但由于化石

燃料都不含14C, 而植物又具有近乎相等的14C含量, 14C

技术不能区分C3植物和C4植物以及煤炭和石油. 13C
和14C技术相结合, 可以进一步明确BC的来源, 为深入

理解BC的大气环境效应和制定精准的BC减排策略提

供科学依据.
前文已经讨论了生物质燃烧对BC贡献的影响, 这

里主要阐述燃煤和石油燃烧对BC贡献的区域和季节

特征. 总体上看, 除了京津冀地区, 石油燃烧(主要是机

动车尾气)对BC的贡献明显要高于燃煤的贡献(表1).在
汾渭地区, 石油燃烧对春季、夏季、秋季和冬季BC的
贡献分别为71%、77%、67%和31%, 平均值为62%,
表明机动车尾气是汾渭地区BC的最大排放源. 需要注

意的是, 由于北方冬季供暖活动, 燃煤在汾渭平原的贡

献达到45%, 明显要高于其他季节(9%~15%). 同时, 燃
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图 3 基于14C分析的我国黑碳气溶胶源解析结果[3,18,37,38,41,60,62~67]

Figure 3 Source apportionment of BC basing 14C measurements in China[3,18,37,38,41,60,62−67]
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煤贡献在冬季骤增的现象也出现在京津冀地区, 但在

没有集中供暖活动的长三角和珠三角地区并不存在,
与上文论述一致. 特别值得注意的是, 珠三角燃煤贡献

在夏季表现最高, 达到58%, 超过石油燃烧的2倍, 明显

区别于我国其他地区, 推测可能是珠三角夏季用电需

求大, 燃煤电厂大量排放BC所致[60]. 但是, 由于目前关

于13C和14C分析的研究还很缺乏, 其深层次的原因还有

待进一步挖掘.此外,大气环境中的BC不仅来自于本地

排放, 在一定的气象条件下还受外来区域的传输影响,
因此其13C和14C源解析结果不能只归结为本地能源消

费情况, 还应该结合气象因素对周边不同地区的传输

影响进行考虑.

2 基于放射性碳同位素技术的左旋葡聚糖生
物质燃烧示踪能力的评估

左旋葡聚糖(levoglucosan, Lev)是大气科学研究中

一种常用来示踪生物质燃烧的有机分子化合物, 在许

多源解析模型中常被用于定量解析生物燃烧源对BC
的贡献. 然而, 越来越多的实验室模拟研究发现, Lev可
以与大气氧化剂发生化学反应, 从而在大气环境中发

生降解, 在示踪生物质燃烧上可能失去其特定指纹特

征[68,69]. 值得一提的是, 由于大气环境的复杂性, 实验

室模拟研究难以代表Lev在大气环境中的真实行为, 而

直接通过测量Lev在大气环境浓度变化又不能反映Lev
的大气降解程度, 给准确评估Lev示踪生物质燃烧的能

力带来了挑战. 由于BC在大气环境中不受到物理化学

过程的影响, 而14C又可以明确生物质燃烧对BC的影

响, 因此可以通过分析BC的14C含量来评估Lev在真实

大气环境中的降解程度及其潜在的影响因素.
图4为大气环境中的Lev浓度与基于14C分析计算

得到的生物质燃烧产生的BC浓度(BCbb)之间的关系.
总体来看, BCbb随着Lev含量的增加而上升, 说明Lev确
实可以用来对生物质燃烧进行示踪. 但是, BCbb对Lev
的响应在不同的季节表现出非常明显的差异性. 在冬

季, BCbb与Lev具有非常强的相关性, 相关系数(R2)达到

0.81, 远高于春季(R2 = 0.54)和夏季(R2 = 0.19). 这个结

果表明, Lev在冬季大气环境中基本保持稳定, 但在夏

季却发生了非常显著的大气降解反应, 春季Lev的大气

表 1 基于双碳同位素分析的黑碳气溶胶来源解析a)

Table 1 Source apportionment of atmospheric BC basing dual-carbon
isotopes

区域 季节
相对贡献(%)

生物质燃烧 燃煤 石油燃烧

京津冀

春 27 40 33

夏 18 34 48

秋 31 45 24

冬 26 62 12

平均 26 45 29

长三角

春 32 30 38

夏 28 23 49

秋 28 27 45

冬 32 24 44

平均 30 26 44

珠三角

春 21 42 37

夏 21 58 21

秋 27 24 49

冬 32 13 55

平均 25 34 41

汾渭地区

春 16 13 71

夏 14 9 77

秋 18 15 67

冬 24 45 31

平均 18 21 62

成渝地区

春 43 15 42

夏 32 16 52

秋 49 27 24

平均 41 19 39

a) 京津冀、长三角、珠三角、汾渭地区和成渝地区的代表城
市分别为天津、嘉兴、中山、西安和德阳[60,66]
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图 4 广州大气环境左旋葡聚糖含量与基于14C解析的生物质燃烧黑

碳浓度相关性分析[4,37,40]

Figure 4 A correlation between levoglucosan (Lev) and the biomass-
burning black carbon (BCbb) using 14C measurements in Guang-
zhou[4,37,40]
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降解程度介于冬季和夏季之间. 假设Lev在冬季发生的

降解可忽略不计, 以BCbb与Lev在冬季的线性斜率0.66
为基准, 可以计算得到春季和夏季的线性斜率分别下

降了24%和70%, 基本反映了Lev在真实大气环境中的

降解程度. Hennigan等人[68]利用烟雾箱对Lev的大气降

解速率进行了模拟, 发现在典型的夏季大气环境下, 大
约30%~75%的Lev可以与大气自由基发生反应, 符合本

文的推测结果. 因此, 在源解析过程中, 应当认真考虑

Lev的大气降解效应, 否则可能严重低估生物质燃烧对

大气环境的影响.

3 我国黑碳排放趋势及其碳同位素校验

排放清单(emission inventory, EI)是研究BC大气和

气候效应的基础数据. 由于BC的排放因子和活动水平

非常复杂, 现有的BC-EI仍然存在着较为明显的不确定

性. 图5综合了多个BC-EI研究的结果, 展示了我国BC
排放量的历史趋势[16,17,70~83]. 2000年BC的排放量范围

在1000~1600 Gg之间, 平均值为1300 Gg, 相对标准偏

差为16%; 2005和2010年的相对标准偏差为11%和

8.6%, 说明在对BC排放量的认识上已经逐渐趋于一致.
但是, 必须指出的是, 在BC排放量趋势研究上, 分歧在

2005年逐渐发生显著变化. 如图5所示, Wang等人[77]的

研究表明, BC年排放量在2005年达到峰值而后呈下降

趋势; 然而, 在Lu等人[76]
、Qin和Xie[78]的研究中BC的

排放量呈持续上升态势. 此外, BC-EI在源结构分配上

的认识存在明显不一致性, 2000年生物质贡献率为20%
~55%, 平均值为35%, 相对标准偏差为11%; 2005和
2010年的相对标准偏差为9%和10%. 由此可见这种不

确定性并没有随着时间的推移得到根本性的改变.
由于碳同位素在识别和量化BC来源上具有独特的

优势, 利用“自上而下”的同位素观测手段校验“自下而

上”的BC-EI方法是目前较为客观和合理的方法. Chen
等人[62]通过比对14C观测与BC-EI结果, 发现我国BC-EI
估算的化石源贡献远低于14C计算结果, 认为目前源清

单的构建过程可能存在较大的缺陷. 近期, Winiger等
人[84]利用13C/14C结果对北极地区BC-EI进行了校验, 发

现现存高纬度地区BC-EI已出现“失真”情况, 表明重新

认识BC关键排放源并对BC-EI进行系统性的更新对大

气环境和气候变化研究显得极为迫切和重要. 显然, 这
些探索性研究证明了碳同位素分析在认识BC-EI源结

构分配合理性上可以起到重要的“裁判”角色, 从而达

到对BC-EI准确性进行评估与校验的目的.

4 展望

BC是重要的空气和气候污染物, 一直以来都是大

气科学的研究重点. 碳同位素溯源技术在BC来源识别
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图 5 我国黑碳气溶胶排放清单逐年趋势特征[16,17,70~83]. *表示源清单不包含生物质排放源
Figure 5 Annual variation trend of black carbon mission inventory in China[16,17,70−83]. * indicates the emission inventories without biomass burning
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和量化上具有较强的客观性, 可为BC-EI合理性的改善

指明方向,降低其不确定性,从而深化学界对BC大气环

境和气候效应的认识, 为BC减排策略的精准制定提供

科学参考. 但是, 目前的碳同位素校验BC-EI的研究存

在明显短板, 我们认为未来的研究方向应该在以下几

个方面上得到突破和加强.
(1)系统测量关键燃烧源δ13C-BC特征值,建立具有

区域特色的δ13C-BC特征值数据库. 虽然已有学者开展

了关键燃烧源δ13C-BC测量研究, 但数据量少, 难形成

体系, 一定程度上限制了碳同位素源解析结果的约束

性. 尤其是, 排放源的δ13C-BC特征值具有很强的区域

特征性, 这就要求必须建立针对某一区域的δ13C-BC特
征值数据库, 以便更加准确地认识大气环境BC的来源.

(2) 充分利用大气化学模式的优势, 在BC-EI与同

位素观测之间建立校验体系. 样品的同位素测量反映

的是受体点的具体情况, 是多个排放源在复杂大气环

境下的综合结果. 因此, 利用大气化学模式驱动BC-EI,
模拟出各排放源在大气环境的浓度水平, 与基于观测

的同位素解析结果建立一一对应关系, 以构建系统的

BC-EI校验方法学, 是未来研究的一个重点.

(3) 利用碳同位素技术进一步系统表征左旋葡聚

糖在真实大气环境下的化学稳定性. 通过测定BC的14C
含量可以一定程度上反映左旋葡聚糖在真实大气环境

的降解情况, 在不同区域大气环境下系统开展研究可

以更加深刻地理解左旋葡聚糖示踪生物质燃烧BC的

能力. 另外, 单体化合物稳定和放射性碳同位素的测定

可以更加精准地识别出左旋葡聚糖在大气环境中的来

源以及大气环境过程, 是未来工作亟须突破的技术

瓶颈.
(4) 建立中国BC气溶胶碳同位素观测网络. 最近十

几年来, 碳同位素分析技术的持续突破加深了学界对

BC来源、环境和气候效应的认识, 推动了大气环境学

科的发展. 然而, 涉及13C和14C的研究在我国大气环境

领域总体上仍然非常稀缺, 测试样品少, 且多集中于某

几个大城市, 难以反映区域大气环境BC排放的整体情

况. 鉴于此, 为了系统评估我国目前BC的排放情况, 制
定更加合理的BC减排策略, 加之考虑到我国目前已建

有技术上较为成熟的稳定碳和放射性碳同位素分析实

验室, 在我国建立BC同位素观测网络显得尤为重要和

迫切.

致谢 图3涉及的中国地图经自然资源部地图技术审查中心审查, 审图号为GS(2020)3747号.
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Progress of the stable carbon and radiocarbon isotopes of black
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Black carbon (BC) aerosol derived from incomplete combustion of fossil fuel (e.g., coal and liquid petroleum) and biomass
(e.g., agricultural residue, biofuel, and forest) is an important atmospheric pollutant globally. Besides presenting potential
risks to public health, BC strongly absorbs solar radiation, decreases atmospheric visibility, heats the air, and is thought to
be a key driver of climate warming. However, there is a large discrepancy between observations and models of the source
apportionment and climate forcing of atmospheric BC globally, due to uncertain emission estimates.
Stable carbon (13C) and radiocarbon (14C) isotope measurements are some of the most objective and accurate tools for

apportioning atmospheric BC into key emission sources due to their unique fingerprint features. This review focuses on the
principle of source apportionment for BC using 13C and 14C measurements, and the recent important progress in China, one
of the largest emitters of BC. As expected, fossil fuel combustion is the largest contributor (70%−90%) of BC in many
Chinese cities, mainly due to the huge consumption of coal and petroleum. However, the impact of biomass burning on BC
can reach ~50% in some cities and even higher (~70%) in some remote sites, strongly reflecting the regional features of BC
emission sources in China. Moreover, the largest and smallest contributions of fossil fuel combustion to BC are generally in
summer and winter, respectively, highlighting the important influence of biomass burning on atmospheric BC during the
cold season. The combined 13C and 14C measurements show that atmospheric BC in Northern China is mainly associated
with coal combustion, followed by the burning of petroleum and biomass, which is very different from other regions where
BC is typically dominated by petroleum burning. This implies that coal combustion is much more common and intensive in
Northern China than in other regions. A strong correlation (R2 = 0.81) is observed between the 14C signal and atmospheric
levoglucosan concentration in winter, while the correlation is very weak (R2 = 0.19) in summer. These results indicate that
levoglucosan is chemically stable in the cold, but is degraded to a large extent in the atmosphere in summer. Compared with
the levoglucosan concentration in winter, we roughly estimate that ~24% and ~70% of levoglucosan would be chemically
degraded in spring and summer, respectively, which is consistent with chamber-based results (30%–75%). Therefore, we
confirm that levoglucosan cannot quantify the impact of biomass burning on atmospheric BC in hot seasons.
The source apportionment of BC based on emission-inventory technology is variable. In China, the contribution of

biomass burning to BC could be as low as ~20% or as high as ~50%, depending on the emission inventory. Given the
excellent ability of 13C and 14C isotopes to quantify atmospheric BC, this review notes that a combined 13C and 14C
measurement technique can serve as a good “referee” to guide the improvement of the BC emission inventory and deepen
our understanding of the environmental and climatic effects of BC aerosols. Future research should (1) establish a 13C-BC
database for different combustion-related emission sources and regions, (2) bridge the emission inventory of BC and
isotope-based observations using atmospheric chemistry models, (3) comprehensively explore the atmospheric stability of
levoglucosan using carbon isotopes, and (4) build an atmospheric observation network for BC carbon isotopes covering
urban, rural, and remote areas in China.

black carbon aerosol, stable carbon isotope, radiocarbon isotopes, source apportionment, emission inventory
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