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青岛市秋冬季霾期 ＰＭ１及其含碳组分
理化特征及来源研究

摘要
对 ２０１７ 年 １１ 月 １ 日—２０１８ 年 １ 月 ３１ 日与 ２０１８ 年 １１

月 １ 日—２０１９ 年 １ 月 ３１ 日连续两年青岛市大气 ＰＭ１ 进行监
测，获取了 ＰＭ１ 中含碳组分的变化趋势，结合国控站点监测
数据和气象条件，分析了秋冬季 ＰＭ１ 来源．结果表明：２０１７、
２０１８ 年秋冬季观测期间 ＰＭ１ 日均质量浓度分别为 ４０ ５８±
２５ ９８、４２ ５５±２５ ０５ μｇ ／ ｍ３；霾日质量浓度分别为 ８４ ７１ ±
１６ ７０、８１ ５２±１８ ３９ μｇ ／ ｍ３．与 ２０１７ 年相比，２０１８ 年同期 ＰＭ１

质量浓度增长 ４ ８５％，霾日下降 ３ ７６％．２０１７ 年霾日 ＰＭ１ 中

ＯＣ、ＥＣ 质量浓度分别为 １３ ６７±３ ９５、３ ９５±１ ０２ μｇ ／ ｍ３，２０１８
年分别为 １６ ４８± ６ ３４、３ ３４± １ １６ μｇ ／ ｍ３．与 ２０１７ 年相比，
２０１８ 年霾日 ＯＣ 质量浓度增长 ２０ ５６％，ＥＣ 下降 １５ ４４％．
２０１７、２０１８ 年霾日 ＳＯＣ 质量浓度分别是非霾日的 １ ２８ 和
２ １５ 倍，表明霾污染发生时易发生有机碳二次转化．含碳组
分主成分分析均解析出 ３ 个因子．因子 １ 解释变量均最大，分
别为 ５８ ９８％、６７ １４％，其表征含碳组分主要源于生物质燃
烧、燃煤、道路扬尘及汽油车尾气等排放源．由后向气流轨迹
分析得出，２０１７、２０１８ 年秋冬季气团轨迹多起源于内蒙古，经
河北、天津、山东等省市抵达青岛．
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０　 引言

　 　 近年来，我国北方地区秋冬季频繁受到霾污染事件影响．霾污染天

气主要是由于大气中长时间停留高浓度细颗粒物（ＰＭ２ ５）及亚微米颗

粒物（ＰＭ１）导致的［１⁃４］ ．霾污染发生时，暴露其中的居民吸入亚微米颗粒

物，其可穿透肺泡［５］，进入人体内部造成呼吸系统疾病等健康损伤［６］ ．
研究表明 ＰＭ１ 中有机碳（ＯＣ）、元素碳（ＥＣ）是大气颗粒物形成的重要

组成部分．ＯＣ 是由化石燃料燃烧，并直接排放到大气中的一次有机气溶

胶以及经过化学反应生成的二次有机气溶胶组成［７］ ．ＥＣ 的主要来源为

化石燃料的不完全燃烧［８⁃９］ ．ＯＣ、ＥＣ 均对大气消光作用产生影响［１０］，能
够有效削减大气能见度，降低大气环境质量．

已有研究利用热 ／光分析仪［１，１１⁃１２］ 针对北京［１０］、太原［１３］、德州［１４］、
成都［１５］、武汉［１６］等地区秋冬季颗粒物及其含碳组分特征及来源开展了

分析．Ｓｈｅｎ 等［１７］在西安对大气中亚微米颗粒物开展研究，结果表明冬季

污染物排放量大，同时稳定的气象条件也不利于污染物扩散，内、外因

共同造成了颗粒物及其含碳组分浓度水平高于其他季节．李璇等［１８］ 研

究发现北方城市 ＯＣ、ＥＣ 浓度高于南方城市，主要是由于北方城市秋冬

季燃煤取暖，增加了人为有机物排放量．樊啸辰等［１９］对北京冬季含碳组

分进行研究，结果表明霾污染发生时，ＯＣ 二次转化生成的二次有机碳

（ＳＯＣ）是大气颗粒物的重要组成成分［２０⁃２１］ ．张俊峰等［１０］在北京、石家庄

同时观测，研究发现两地 ＰＭ１ 中含碳组分均主要来源于生物质燃烧、燃
煤燃烧和机动车尾气的混合排放．

目前国内外研究主要是针对细颗粒物及其含碳组分的浓度变化特

征和来源解析［２２⁃２３］，而对亚微米颗粒物及其含碳组分研究较少．ＰＭ１ 浓

度水平在短时间内迅速升高，造成区域内大气霾污染形成，尤其是地处

沿海且具有典型北方城市特征的青岛地区更为频繁．主要由于秋冬季青

岛市区采取集中供暖方式，采暖期间燃煤燃烧造成的一次污染排放量

增加，与频繁发生不利于污染物扩散的气象因素（湿度高、风速小）复
合，造成大气中 ＰＭ１ 颗粒物迅速积累，其含碳组分持续削弱大气能见

度，影响交通出行和人体健康．因此有效地防治大气 ＰＭ１ 污染问题是改

善青岛地区环境质量现状的关键．本文旨在对 ２０１７、２０１８ 年秋冬季青岛

市大气 ＰＭ１ 及其含碳组分浓度变化特征及来源进行分析，以期为后续



　 　 　 　青岛市大气污染防治提供依据．

１　 实验方法

１ １　 样品采集与分析

本研究采样地点为山东省青岛市市北区（１２０°
２１′Ｅ，３６°０５′Ｎ）青岛理工大学 １ 号教学楼 ７ 楼平台，
距离天台地面高约 ２ １ ｍ．站点周围多为教学楼、学
生公寓、住宅区及商业办公楼，毗邻两条主要交通干

线．该区域交通密集、人为活动丰富，可较好地反映

出青岛城区空气污染情况．
改进的环境空气颗粒物采样器（ＺＲ⁃３９３０ 多通

道型，青岛众瑞）共六路通道，均采用直径为 ４７ ｍｍ
的滤膜采集．采样时间自 ２０１７ 年 １１ 月 １ 日—２０１８
年 １ 月 ３１ 日与 ２０１８ 年 １１ 月 １ 日—２０１９ 年 １ 月 ３１
日，单次采样时间为早 ９ 时 ３０ 分—次日 ８ 时 ３０ 分

（共 ２３ ｈ），共采集 １６７ 个有效样品．采样器各通道流

量均为 １６ ７ Ｌ ／ ｍｉｎ．其中，五路通道使用石英滤膜

（美国 Ｗｈａｔｍａｎ 公司），一路通道使用特氟龙滤膜

（美国 Ｗｈａｔｍａｎ 公司）．采样完毕后，立即将滤膜放入

膜盒中保存，并放置于－４ ℃的冰柜中冷藏．
特氟龙滤膜用于测量 ＰＭ１ 质量浓度，石英滤膜

用于化学组分分析．滤膜称重采用精度为 １ ０×１０－５

的电子天平（ＸＰＥ⁃１０５，ＭＥＴＴＬＥＲ ＴＯＬＥＤＯ）．ＰＭ１ 中

含碳 组 分 （ ＯＣ、 ＥＣ ） 采 用 热 ／光 碳 分 析 仪 （ ＤＲＩ
２００１Ａ，美国沙漠研究所），使用 ＩＭＰＲＯＶＥ 升温协议

规定的热 ／光反射法（ＴＯＲ）分析．将 ０ ５３ ｃｍ２ 的石英

膜舂出，在纯 Ｈｅ 条件下梯度加热至 １４０ ℃ （ＯＣ１）、
２８０ ℃（ＯＣ２）、４８０ ℃ （ＯＣ３）、５８０ ℃ （ＯＣ４），然后在

９８％Ｈｅ 和 ２％Ｏ２ 环境下，继续加热至 ５８０ ℃、７４０
℃、８４０ ℃，获得样品中 ＥＣ１、ＥＣ２、ＥＣ３ 含量．在纯 Ｈｅ
条件下获得具有吸光性的焦化碳（ＯＰ）．

１ ２　 气象数据

ＰＭ１０、ＰＭ２ ５及气态污染物（ＳＯ２、ＮＯ２）质量浓度小

时值数据为国控站点青岛市四方子站监测值（ｈｔｔｐ：∥
ｂｅｉｊｉｎｇａｉｒ．ｓｉｎａａｐｐ．ｃｏｍ），该站点距离采样点 ６１８ ｍ．温
度、湿度、风向、风速等气象数据为青岛伏龙山气象站

（１２０°１９′４３″Ｅ，３６°０４′２０″Ｎ）观测资料，时间分辨率为

１ ｈ．能见度来自青岛市流亭机场站公布在气象网站

（ｈｔｔｐｓ：∥ｒｐ５．ｒｕ ／青岛市历史天气－）的数据．

１ ３　 主成分分析

采用统计软件 ＳＰＳＳ ２３ 对 ＰＭ１ 中含碳组分进行

因子分析．利用主成分提取、Ｋａｉｓｅｒ 标准化的正交旋

转法进行分析，然后求得因子荷载矩阵．获得主成分

因子的途径主要是将 ＰＭ１ 中 ＯＣ１、ＯＣ２、ＯＣ３、ＯＣ４、
ＥＣ１、ＥＣ２、ＥＣ３ 和 ＯＰ 的质量浓度数据代入因子模

型，标准化处理数据后求得相应特征方程和特征向

量，进一步明确主成分因子，并获得对应因子的方差

百分比．结合已有对含碳组分源的认识，判断不同因

子代表的源类型［２４］ ．

１ ４　 气流后向轨迹

为分析大气颗粒物远区域输送和评估潜在源区

的贡献，采用 ＴｒａｊＳｔａｔ 模型进行聚类分析，此分析方

法称为潜在源贡献函数（Ｐｏｔｅｎｔｉａｌ Ｓｏｕｒｃｅ Ｃｏｎｔｒｉｂｕｔｉｏｎ
Ｆｕｎｃｔｉｏｎ，ＰＳＣＦ）分析．利用 ＭｅｔｅｏＩｎｆｏ Ｍａｐ 软件，导入

气象因子数据，并根据青岛本地时区将默认 ＵＴＣ
（Ｃｏｏｒｄｉｎａｔｅｄ Ｕｎｉｖｅｒｓａｌ Ｔｉｍｅ） 时间 （ ００：００） 调整为

０８：００，结合 ＰＭ１ 日均质量浓度数据，进行 ４８ ｈ 向后

污染轨迹追踪． ＰＳＣＦ 值（记为 ｆＰＳＣＦ）是一个条件概

率，描述了网格单元对受体位置高污染物负荷的潜

在贡献［２５］，定义为

ｆＰＳＣＦｉｊ ＝ ｘｉｊ ／ ｙｉｊ，
ｙｉｊ 表示相关区域内的端点总数（本研究将其划分为

０ ５° × ０ ５°经纬度网格），ｘｉｊ 表示同一网格单元中超

过阈值标准的端点数．

１ ５　 质量保证 ／质量控制

使用皂膜流量计（Ｇｉｌｉａｎ Ｇｉｌｉｂｒａｔｏｒ⁃２，Ｓｅｎｓｉｄｙｎｅ
Ｉｎｃ．）对采样仪器（ＺＲ⁃３９３０）采样前、后流量进行校

准，偏差不超过 ５％．采用重量法对特氟龙滤膜称重

（质量），需在采样前将特氟龙滤膜放入恒温恒湿箱

（ＬＨＳ⁃８０ＨＣ⁃Ｉ，上海一恒）平衡，控制恒温恒湿箱内

部温度为（２０±２）℃、湿度为（５０±５）％，并运行 ２４ ｈ．
采样后采用同一方法再次平衡滤膜，然后进行 ＰＭ１

质量称重实验．测定 ＰＭ１ 中含碳组分时使用石英滤

膜，在采样前需将滤膜放置在马弗炉中，在 ５５０ ℃条

件下灼烧 ５ ｈ． 含碳组分测定预先建立标准曲线

（Ｒ２≥０ ９９９），进行空白样品分析，检测过程中每 １０
个样品进行平行样测定，标准偏差不超过 ５％．

２　 结果与讨论

２ １　 颗粒物质量浓度变化特征

本研究连续观测了青岛市 ２０１７、２０１８ 年秋冬季

大气污染变化，并对 ＰＭ１ 及其含碳组分质量浓度特

征分析（图 １）．２０１７—２０１８ 年秋冬季观测期间（简称

２０１７ 年秋冬季，下同） ＰＭ１０、ＰＭ２ ５、ＰＭ１ 质量浓度日

均值分别为 １０７ ０１ ± ５９ ５１、６２ １８ ± ４６ ９６、４０ ５８ ±
２５ ９８ μｇ ／ ｍ３（表 １），最大值分别为 ３１２ ２３、２３０ ８８、

７７６
学报（自然科学版），２０２０，１２（６）：６７６⁃６８５
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１１９ ２０ μｇ ／ ｍ３；２０１８ 年分别为 １２０ ７７±７６ ３４、６８ ４０±
５１ １４、４２ ５５±２５ ０５ μｇ ／ ｍ３，最大值分别为 ４７１ ７８、
２８８ ６７、１０７ ９５ μｇ ／ ｍ３ ．２０１８ 年秋冬季 ＰＭ１０、ＰＭ２ ５、
ＰＭ１ 质量浓度均值与 ２０１７ 年相比均有升高，增幅分

别为 １２ ８６％、１０ ００％、４ ８５％． ２０１８ 年秋冬季 ＰＭ１

质量浓度最大值仅为 ２０１７ 年的 ９０ ５６％．２０１７、２０１８
年秋冬季 ＰＭ１ 质量浓度均低于北京［１０，１９］、石家

庄［１８］、西安［１７］、成都［２６］、广州［２７］ ．

图 １　 ２０１７、２０１８ 年秋冬季 ＰＭ１、ＯＣ、ＥＣ 质量浓度及 ＯＣ ／ ＥＣ 值时间序列

Ｆｉｇ １　 Ｔｉｍｅ ｓｅｒｉｅｓ ｏｆ ＰＭ１，ＯＣ，ＥＣ ｍａｓｓ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｓ ａｎｄ ＯＣ ／ ＥＣ ｒａｔｉｏ ｉｎ ａｕｔｕｍｎ ａｎｄ ｗｉｎｔｅｒ ｏｆ ２０１７ （ａ） ａｎｄ ２０１８ （ｂ）

表 １　 观测期间霾日与非霾日 ＰＭ１、气态污染物质量浓度与气象因子

Ｔａｂｌｅ １　 ＰＭ１，ｇａｓｅｏｕｓ ｐｏｌｌｕｔａｎｔｓ，ａｎｄ ｍｅｔｅｏｒｏｌｏｇｉｃａｌ ｆａｃｔｏｒｓ ｄｕｒｉｎｇ ｔｈｅ ｏｂｓｅｒｖａｔｉｏｎ ｐｅｒｉｏｄｓ

污染物
２０１７—２０１８ 年秋冬季 ２０１８—２０１９ 年秋冬季

观测期间 霾日 非霾日 观测期间 霾日 非霾日

ρ（ＰＭ１） ／ （μｇ ／ ｍ３） ４０ ５８±２５ ９８ ８４ ７１±１６ ７０ ３３ ８４±１９ ８１ ４２ ５５±２５ ０５ ８１ ５２±１８ ３９ ３７ ２９±２０ ８８
ρ（ＳＯ２） ／ （μｇ ／ ｍ３） １９ ３２±９ ０２ ２２ １５±９ ９６ １８ ８８±８ ８５ １３ ３９±７ ０５ １８ ８６±７ １４ １２ ６８±６ ７６
ρ（ＮＯ２） ／ （μｇ ／ ｍ３） ５２ ４９±１９ ９９ ７５ ２２±１６ ７４ ４９ ００±１８ １４ ５５ ７４±２０ ９２ ８３ ９５±１５ １７ ５２ ０８±１８ ７０
ρ（Ｏ３） ／ （μｇ ／ ｍ３） ４１ ９９±１６ ７３ ３１ ７７±１３ ４９ ４３ ５６±１６ ７０ ３２ ９６±１７ ３１ １７ ５３±１４ ２６ ３４ ９７±１６ ７２

能见度 ／ ｋｍ １５ ６７±８ ３４ ３ １１±１ ２７ １７ ５４±７ １８ １３ ０８±８ ０１ ２ ６４±１ １８ １４ ３５±７ ５４
相对湿度 ／ ％ ５５ ５９±１３ ７１ ７３ １９±１１ ３２ ５２ ５９±１２ ０３ ６１ ９４±１２ ９４ ７５ ５３±１１ １１ ６０ ２４±１２ １９
风速 ／ （ｍ ／ ｓ） ３ ７２±１ ３６ ２ ９１±０ ８０ ３ ８４±１ ３８ ３ ２４±１ ５４ ２ ９４±０ ８３ ３ ２７±１ ６１

温度 ／ ℃ ３ ８０±５ ４４ ４ ５０±１ ９９ ３ ７０±５ ７９ ４ ６６±５ ６７ ３ ８６±５ １２ ４ ７６±５ ７６
边界层高度 ／ ｍ ６２８ ６５±２８９ ２８ ３２４ １７±１４９ ８６ ６７４ ３２±２７７ ６２ ５２７ ２８±２３３ ４３ ３３６ １９±８９ ９２ ５５０ ５９±２３５ ０８

８７６
刘子杨，等．青岛市秋冬季霾期 ＰＭ１ 及其含碳组分理化特征及来源进行研究．
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　 　 将满足下述 ３ 个标准确定为一个霾日：ＰＭ２ ５日

均质量浓度＞７５ μｇ ／ ｍ３；ＰＭ２ ５ ／ ＰＭ１０日均质量浓度比

值≥０ ６；能见度日均值≤５ ｋｍ［２８⁃２９］ ．依据此标准，
２０１７ 年秋冬季霾日分别为 ２０１７ 年 １１ 月 ２１ 日、１２
月 ６ 日、１２ 月 ２２—２３ 日、１２ 月 ２９—３０ 日、２０１８ 年 １
月 １５—１７ 日、１ 月 １９—２１ 日；２０１８ 年分别为 １１ 月 ９
日、１１ 月 ２０ 日、１１ 月 ２４ 日、１２ 月 １９ 日、２０１９ 年 １ 月

４ 日、１ 月 ７ 日、１ 月 １１—１４ 日．２０１７ 年秋冬季霾污染

出现 １２ ｄ，占同期有效观测天数的 １４ ４６％，且 ２０１７
年霾日均出现在冬季（１２ 月与次年 １ 月），与 ２０１８
年略有不同；２０１８ 年霾日出现 １０ ｄ，仅占 １１ ９０％．与
２０１７ 年秋冬季霾日相比，２０１８ 年霾日具有发生时间

短、污染严重的特点，具体表现为霾污染多为不连续

发生 ２ ｄ 及以上天数．２０１８ 年单日发生霾污染的天

数占总霾日数的 ６０ ００％，高于 ２０１７ 年的 １６ ６７％．
２０１８ 年秋冬季观测期间霾日 ＰＭ１０、ＰＭ２ ５ 质量

浓度均值分别为 ２３３ ３６±７２ ７０、１７０ ７１±５８ ０４ μｇ ／
ｍ３，与 ２０１７ 年（ＰＭ１０为 ２１９ ０９±４９ ８５ μｇ ／ ｍ３、ＰＭ２ ５

为 １５５ ２３ ± ４１ ７９ μｇ ／ ｍ３ ） 相比分别升高 ６ ４７％、
９ ９７％．２０１７ 年霾日 ＰＭ１ 质量浓度均值为 ８４ ７１ ±
１６ ７０ μｇ ／ ｍ３，是非霾日的 ２ ５０ 倍；２０１８ 年霾日 ＰＭ１

质量浓度均值为 ８１ ５２±１８ ３９ μｇ ／ ｍ３，是非霾日的

２ １９ 倍．与 ２０１７ 年相比，２０１８ 年霾日 ＰＭ１ 质量浓度

下降 ３ ７７％，非霾日升高 １０ ２０％．２０１７ 年秋冬季污

染发生时平均风速仅为非霾日的 ７５ ７８％，２０１８ 年

为非霾日的 ８９ ９１％．２０１７、２０１８ 年秋冬季霾日边界

层高度分别为非霾日的 ４８ ０７％、６１ ０６％．边界层高

度较低、弱风，导致大气污染物扩散能力减弱，加剧

颗粒物持续积累［２０］ ．
２０１７、２０１８ 年秋冬季霾日相对湿度均值分别为

７３ １９％、７５ ５３％，出现高湿霾污染日（相对湿度≥
８０％） ［２９⁃３１］ 占霾日分别为 ２５ ００％、 ４０ ００％． ２０１７、
２０１８ 年秋冬季高湿霾污染阶段 ＰＭ１ 值分别为

８６ ２５± １８ ８２、 ８０ ０８ ± １２ ９３ μｇ ／ ｍ３， 是非霾日的

２ ５５、２ １５ 倍．霾污染发生时，由于夜间与清晨温度

较低，相对湿度不断攀升，导致亚微米颗粒物吸湿增

长．与宿文康等［２９］ 在石家庄，肖致美等［３２］ 在天津，
Ｙａｏ 等［３３］在上海观察到的结论一致．

２ ２　 ＰＭ１ 中含碳组分特征

观测期间，２０１７ 年秋冬季 ＴＣ、ＯＣ、ＥＣ 质量浓度

值分别为 １０ １４±５ ０７、８ ０６±３ ７７、２ ０８±１ ３９ μｇ ／
ｍ３，最大值分别为 ２４ ５０、１９ １９、６ ０６ μｇ ／ ｍ３；２０１８
年秋冬季 ＴＣ、ＯＣ、ＥＣ 质量浓度值分别为 １０ ９０ ±

５ ７９、９ ０８±４ ７８、１ ８３±１ １０ μｇ ／ ｍ３，最大值分别为

３２ ２４、２６ ９５、５ ２９ μｇ ／ ｍ３ ．与 ２０１７ 年相比，２０１８ 年

ＴＣ、ＯＣ 质量浓度分别增长 ７ ５０％、１２ ６６％，ＥＣ 降低

１２ ０２％．２０１７ 年秋冬季 ＴＣ、ＯＣ、ＥＣ 分别占 ＰＭ１ 的

（ ２８ ７３ ± ９ ８５ ）％、 （ ２３ ４１ ± ８ ８４ ）％、 （ ５ ３２ ±
１ ７０）％；２０１８ 年分别占（２７ ８９±７ ３３）％、（２３ ４４±
６ ６８）％、（４ ４６±１ ３３）％，表明观测期间含碳组分是

ＰＭ１ 颗粒物的重要组分［３２］ ．
２０１７ 年霾日 ＰＭ１ 中 ＴＣ、ＯＣ、ＥＣ 的质量浓度分

别为 １７ ６２±４ ８６、１３ ６７±３ ９５、３ ９５±１ ０２ μｇ ／ ｍ３，
非霾日为 ９ ０１ ± ４ ０７、７ ２１ ± ２ ９５、１ ８０ ± １ ２１ μｇ ／
ｍ３ ．２０１８ 年霾日分别为 １９ ８３ ± ７ ３６、１６ ４８ ± ６ ３４、
３ ３４ ± １ １６ μｇ ／ ｍ３，非霾日为 ９ ７８ ± ４ ４８、 ８ １４ ±
３ ６４、１ ６４±０ ９４ μｇ ／ ｍ３ ．与 ２０１７ 年相比，２０１８ 年霾

日 ＯＣ 质量浓度增长 ２０ ５６％， ＥＣ 降低 １５ ４４％．
２０１７、２０１８ 年秋冬季霾日 ＯＣ 分别是非霾日的 １ ９０、
２ ０２ 倍，ＥＣ 分别是非霾日的 ２ １９、２ ０４ 倍．主要原

因是青岛市进入采暖季（当年 １１ 月 １５ 日—次年 ４
月 １ 日），城区采用集中供暖方式，增加了人为源含

碳组分的排放量［３４］ ．另一方面，ＥＣ 受污染物来源影

响较大，秋冬季青岛市受西部、西北部沙尘气团影

响，气团传输途经高污染区域，颗粒物及其含碳组分

随气团传输抵达本地，导致含碳组分浓度水平提高．
２０１７ 年秋冬季霾日 ＯＣ、ＥＣ 分别占 ＰＭ１ 质量浓度的

（１６ ２７±４ ５９）％、（４ ６７±０ ９６）％，与非霾日相比分

别降低 ５０ ６５％、１６ １４％．２０１８ 年秋冬季霾日 ＯＣ、ＥＣ
分别占 ＰＭ１ 质量浓度的（１９ ７３ ± ４ ５５）％、（４ ０６±
０ ８３）％，与非霾日相比分别降低 ２１ ２９％、１１ １１％．
霾污染期间含碳组分占比降低，但 ＰＭ１ 质量浓度不

断积累，表明 ＰＭ１ 颗粒物增长同时受多种污染物

影响［３３，３５］ ．
２０１７、２０１８ 年秋冬季观测期间 ＰＭ１ 中 ＯＣ 与 ＥＣ

霾日和非霾日相关性如图 ２ 所示，ＯＣ 与 ＥＣ 相关性

均较高．２０１７ 年霾日与非霾日相关系数分别为 ０ ７４
和 ０ ７８，２０１８ 年分别为 ０ ７１、０ ７６，表明 ＰＭ１ 中 ＯＣ、
ＥＣ 来源相同［３６⁃３７］ ．且非霾日 ＯＣ 与 ＥＣ 的相关性比

霾日略高，表明霾日 ＰＭ１ 中 ＯＣ、ＥＣ 来源复杂［２７］ ．

２ ３　 ＰＭ１ 中 ＳＯＣ 估算与特征

研究表明，当 ＯＣ ／ ＥＣ 比值（ ρ（ＯＣ） ／ ρ（ＥＣ））大

于 ２ 时，则有二次有机物 （ ＳＯＣ） 产生［１９⁃２０］ ． ２０１７、
２０１８ 年秋冬季观测期间 ＯＣ ／ ＥＣ 比值分别为 ４ ５７、
５ ４８，表明观测期间大气中存在二次反应并产生

ＳＯＣ．本研究采用 ＥＣ 示踪法中的 ＯＣ ／ ＥＣ 最小比值

９７６
学报（自然科学版），２０２０，１２（６）：６７６⁃６８５

Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｎａｎｊｉｎｇ Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｙ ｏｆ Ｉｎｆｏｒｍａｔｉｏｎ Ｓｃｉｅｎｃｅ ａｎｄ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ（Ｎａｔｕｒａｌ Ｓｃｉｅｎｃｅ Ｅｄｉｔｉｏｎ），２０２０，１２（６）：６７６⁃６８５



图 ２　 ２０１７、２０１８ 年秋冬季霾日、非霾日 ＰＭ１ 中 ＯＣ、ＥＣ 相关性

Ｆｉｇ ２　 Ｃｏｒｒｅｌａｔｉｏｎ ｂｅｔｗｅｅｎ ＯＣ ａｎｄ ＥＣ ｉｎ ＰＭ１ ｆｏｒ ｈａｚｅ ｄａｙｓ

ａｎｄ ｎｏｎ⁃ｈａｚｅ ｄａｙｓ ｏｆ ２０１７ （ａ） ａｎｄ ２０１８ （ｂ）

法［２，３８］，公式如下：
ρ（ＳＯＣ） ＝ ρ（ＯＣ） － （ρ（ＯＣ） ／ ρ（ＥＣ））ｍｉｎ × ρ（ＥＣ），
其中，２０１７、２０１８ 年秋冬季（ρ（ＯＣ） ／ ρ（ＥＣ））ｍｉｎ分别

取值为 ２ ５４、２ ９１，与李璇等［１８］ 在石家庄冬季采用

值（２ ６５）相近，高于张俊峰等［１０］在北京冬季采用的

值（２ ２６）．本文采用此（ ρ（ＯＣ） ／ ρ（ ＥＣ））ｍｉｎ（２ ５４、
２ ９１）值来计算 ＰＭ１ 中 ＳＯＣ 质量浓度．

２０１７ 年秋冬季霾日、非霾日 ＳＯＣ 质量浓度分别

为 ３ ６６±２ １６、２ ８６±０ ９２ μｇ ／ ｍ３（表 ２），霾日 ＳＯＣ
质量浓度是非霾日的 １ ２８ 倍．２０１８ 年霾日、非霾日

ＳＯＣ 质 量 浓 度 分 别 为 ７ ５７ ± ２ ９３、 ３ ５２ ± １ ５５
μｇ ／ ｍ３，霾日 ＳＯＣ 浓度是非霾日的 ２ １５ 倍．与 ２０１７
年相比，２０１８ 年霾日、非霾日 ＳＯＣ 质量浓度均有增

长，分别达 １０６ ８３％、２３ ０８％．霾污染发生时污染物

来源多、排放量大，与湿度高、风速低等不利于污染

物扩散的气象条件复合，造成挥发性有机前体物二

次转化［３９］，生成的 ＳＯＣ 易富集于亚微米颗粒物［１０］ ．
２０１７ 年秋冬季霾日、非霾日 ＳＯＣ ／ ＯＣ 值分别为

（２５ ６７±１０ ４８）％、（４４ ２１±１４ ５９）％；霾日 ＳＯＣ ／ ＯＣ
值比非霾日降低 ４１ ９４％．２０１８ 年霾日、非霾日 ＳＯＣ ／
ＯＣ 值分别为（３８ ５０±１６ ６０）％、（４５ ２５±１２ ８５）％，
霾日 ＳＯＣ ／ ＯＣ 值比非霾日降低 １４ ９２％，表明霾日

ＳＯＣ 转化受到抑制，与宿文康等［２９］ 在石家庄观测得

出的结论一致．与 ２０１７ 年秋冬季霾日相比，２０１８ 年

ＳＯＣ ／ ＯＣ 值增长 ４９ ９８％，而非霾日 ＳＯＣ ／ ＯＣ 值相

近，表明 ２０１８ 年霾污染发生时 ＯＣ 二次转化程度高

于 ２０１７ 年．
２０１７、 ２０１８ 年 秋 冬 季 ＯＣ ／ ＥＣ 值 均 低 于 北

京［１０，１９］、石家庄［１８］、西安［１７］ 的观测值，但高于成

都［２６］、广州［２７］的观测值（表 ３）．主要原因是北方地

区秋冬季供暖需求，燃煤排放源较多，增加了污染物

的排放量，易造成本地霾污染发生［１８］ ．一旦局地发生

霾污染，霾污染会迅速蔓延［４０］，导致周边城市大气

环境质量持续下降．

２ ４　 来源解析

２ ４ １　 ＯＣ ／ ＥＣ 值（ρ（ＯＣ）） ／ （ρ（ＥＣ））
ＯＣ ／ ＥＣ 值可指征颗粒物含碳气溶胶的排放来

源，机动车尾气排放该比值为 ２ ５ ～ ４ ２，燃煤燃烧为

２ ５～１０ ５，家庭秸秆类燃烧为 ３ ０～３ ３，家庭天然气

燃烧约为 １２，生物质露天焚烧为 １６ ８ ～ ４０ ０［１８，４０⁃４２］ ．
观测期间，２０１７、２０１８ 年秋冬季 ＯＣ ／ ＥＣ 值分别为

４ ５７、５ ４８，表明青岛市秋冬季 ＰＭ１ 中含碳组分主要

来源于机动车尾气和燃煤燃烧．ＯＣ ／ ＥＣ 值均高于广

州［２７］、成都［２６］的观测值，表明北方城市在秋冬季主

表 ２　 ２０１７、２０１８ 年秋冬季观测期间霾日与非霾日 ＳＯＣ 质量浓度及占比

Ｔａｂｌｅ ２　 ＳＯＣ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ａｎｄ ｉｔｓ ｐｒｏｐｏｒｔｉｏｎ ｉｎ ＯＣ ｏｒ ＰＭ１ ｄｕｒｉｎｇ ｏｂｓｅｒｖａｔｉｏｎｓ ｉｎ ２０１７ ａｎｄ ２０１８

ρ（ＳＯＣ） ／ （μｇ ／ ｍ３） （ρ（ＳＯＣ） ／ ρ（ＯＣ）） ／ ％ （ρ（ＳＯＣ） ／ ρ（ＰＭ１）） ／ ％

平均值 ２ ９７±１ １８ ４１ ６９±１５ ４３ １０ ４５±７ １２

２０１７—２０１８ 年秋冬季 霾日 ３ ６６±２ １６ ２５ ６７±１０ ４８ ４ ４３±２ ９９

非霾日 ２ ８６±０ ９２ ４４ ２１±１４ ５９ １１ ４０±７ １２

平均值 ３ ９０±２ １５ ４４ ９９±１２ ５７ １１ ０２±５ ４６

２０１８—２０１９ 年秋冬季 霾日 ７ ５７±２ ９３ ３８ ５０±１６ ６０ ８ ０７±４ １９

非霾日 ３ ５２±１ ５５ ４５ ２５±１２ ８５ １１ ２８±５ ６４

０８６
刘子杨，等．青岛市秋冬季霾期 ＰＭ１ 及其含碳组分理化特征及来源进行研究．
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表 ３　 青岛与其他城市秋冬季 ＰＭ１ 及其含碳组分

Ｔａｂｌｅ ３　 ＰＭ１ ａｎｄ ｉｔｓ ｃａｒｂｏｎ ｃｏｍｐｏｎｅｎｔｓ ｆｏｒ Ｑｉｎｇｄａｏ ａｎｄ ｏｔｈｅｒ ｃｉｔｉｅｓ ｄｕｒｉｎｇ ａｕｔｕｍｎ ａｎｄ ｗｉｎｔｅｒ

地区 研究时段
ρ（ＰＭ１） ／
（μｇ ／ ｍ３）

ρ（ＯＣ） ／
（μｇ ／ ｍ３）

ρ（ＥＣ）
（μｇ ／ ｍ３） ρ（ＯＣ） ／ ρ（ＥＣ） 文献来源

青岛 ２０１７⁃１１⁃０１—２０１８⁃０１⁃３１ ４０ ５８ １０ １４ ２ ０８ ４ ５７ 本研究

青岛 ２０１８⁃１１⁃０１—２０１９⁃０１⁃３１ ４２ ５５ ９ ０８ １ ８３ ５ ４８ 本研究

石家庄 ２０１６⁃１１⁃０１—１２⁃３１ １０２ ００ ２６ ４４ ４ ６８ ５ ６５ ［１８］

北京 ２０１６⁃１２⁃２６—２０１７⁃０１⁃２２ ９９ ４３ １８ ８６ ３ ７９ ４ ９７ ［１０］

北京 ２０１７⁃０１⁃０１—３１ ８１ ００ ２３ ８０ ４ ５０ ５ ２９ ［１９］

成都 ２０１６⁃０１⁃０１—２７ ７２ ８２ ８ ２０ ２ ８９ ２ ８３ ［２６］

西安 ２００８⁃１２⁃１５—２００９⁃０１⁃１９ １７８ ２０ ３３ ３０ ６ ３０ ５ ２８ ［１７］

广州 ２０１０⁃０１⁃０１—３１ ６３ ４０ ８ ８０ ６ １０ １ ５０ ［２７］

要受燃煤源等排放影响，与李璇等［１８］结论一致．２０１７
年秋冬季霾日、非霾日 ＯＣ ／ ＥＣ 值分别为 ３ ４７、４ ７３，
２０１８ 年分别为 ４ ９８、５ ５５．２０１７、２０１８ 年非霾日 ＯＣ ／
ＥＣ 值是霾日的 １ ３６、１ １１ 倍．与 ２０１７ 年霾日相比，
２０１８ 年 ＯＣ ／ ＥＣ 值 增 加 ４３ ５２％， 非 霾 日 增 加

１７ ３４％．秋末冬初青岛周边农村地区多发生露天秸

秆燃烧，虽然焚烧时间较短，但该时段集中燃烧排放

的污染物依然能引起大气环境中含碳组分变化，尤
其是造成 ＯＣ ／ ＥＣ 值短时增加［１７］ ．
２ ４ ２　 主成分分析

研究表明，不同的含碳组分可用于确定 ＰＭ１ 的

来源，ＯＣ１ 和 ＯＰ 表征生物质燃烧源排放，ＯＣ２ 表征

燃煤源排放［４３］， ＯＣ３ 和 ＯＣ４ 表征道路扬尘源排

放［４４］ ．ＥＣ１ 表征汽油车尾气排放，ＥＣ２ 和 ＥＣ３ 表征

柴油车尾气排放［４５］ ．采用 ＳＰＳＳ ２３ 软件对 ２０１７、２０１８

年秋冬季 ＰＭ１ 中碳组组分进行主成分分析（表 ４）．
通过分析得出 ＫＭＯ 检验量均大于 ０ ５，且 Ｂａｒｔｌｅｔｔ 球
形检验量 ｐ 为 ０ ００（ｐ＜０ ０５），故该方法分析碳组分

主成分因子结论可靠．
主成分分析结果显示，２０１７ 年秋冬季共解析出

３ 个因子，因子 １ 解释变量最大，达 ５８ ９８％．因子 １
中 ＯＣ１、ＯＣ２、ＯＣ３、ＯＣ４、ＥＣ１、ＯＰ 载荷较大，表明含

碳组分主要来源于生物质燃烧、燃煤燃烧、道路扬尘

及汽油车尾气的混合排放源．因子 ２ 载荷较大的变

量为 ＥＣ２、ＥＣ３，表征因子 ２ 来自柴油车尾气排放，解
释变量为 １５ ９６％．ＯＣ１ 是因子 ３ 中较大的变量，表
征因 子 ３ 来 自 生 物 质 燃 烧 源， 其 解 释 变 量 为

１０ ９２％．２０１８ 年秋冬季也解析出 ３ 个因子，因子 １
解释变量高于 ２０１７ 年，达 ６７ １４％．因子 １ 载荷较大

的变量同样为 ＯＣ１、ＯＣ２、ＯＣ３、ＯＣ４、ＥＣ１、ＯＰ，表征

表 ４　 ２０１７、２０１８ 年秋冬季 ＰＭ１ 含碳组分主成分分析

Ｔａｂｌｅ ４　 Ｐｒｉｎｃｉｐａｌ ｃｏｍｐｏｎｅｎｔ ａｎａｌｙｓｉｓ ｆｏｒ ｃａｒｂｏｎ⁃ｃｏｎｔａｉｎｉｎｇ ｃｏｍｐｏｎｅｎｔｓ ｏｆ ＰＭ１ ｄｕｒｉｎｇ ｏｂｓｅｒｖａｔｉｏｎｓ ｉｎ ２０１７ ａｎｄ ２０１８

碳组分
２０１７—２０１８ 年秋冬季 ２０１８—２０１９ 年秋冬季

因子 １ 因子 ２ 因子 ３ 因子 １ 因子 ２ 因子 ３

ＯＣ１ ０ ７６ －０ ０９ ０ ５２ ０ ９５ －０ ０２ ０ ００

ＯＣ２ ０ ８６ －０ ０６ －０ ４５ ０ ９４ ０ １５ ０ ０６

ＯＣ３ ０ ９５ ０ ０６ －０ １３ ０ ９８ ０ ０３ ０ ０１

ＣＯ４ ０ ８６ ０ ０１ －０ ３８ ０ ８９ －０ ０２ －０ ０７

ＥＣ１ ０ ９６ －０ １３ ０ ０３ ０ ９８ －０ ０３ ０ ００

ＥＣ２ ０ ４０ ０ ７０ ０ ３１ －０ ５３ ０ ９２ ０ ３９

ＥＣ３ ０ ０５ ０ ８５ －０ １５ ０ ０１ －０ ４０ ０ ９２

ＯＰ ０ ８２ －０ １７ ０ ３４ ０ ９５ －０ ０５ ０ ０１

解释变量 ／ ％ ５８ ９８ １５ ９６ １０ ９２ ６７ １４ １２ ８９ １２ ４６

特征值 ４ ７２ １ ２８ ０ ８７ ５ ３７ １ ０３ １ ００

来源

生物质燃烧＋
燃煤燃烧＋
道路扬尘＋
汽油车尾气

柴油车尾气 生物质燃烧

生物质燃烧＋
燃煤燃烧＋
道路扬尘＋
汽油车尾气

柴油车尾气 柴油车尾气

１８６
学报（自然科学版），２０２０，１２（６）：６７６⁃６８５
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因子 １ 来自生物质燃烧、燃煤燃烧、道路扬尘及汽油

车尾气排放的混合源．因子 ２ 解释变量为 １２ ８９％，
其最大的载荷为 ＥＣ２，表明含碳组分主要来自柴油

车尾气排放．因子 ３ 最大载荷为 ＥＣ３，同样表明含碳

组分 来 源 于 柴 油 车 尾 气 排 放， 其 解 释 变 量

为 １２ ４６％．
２ ４ ３　 后向气流轨迹分析

对 ２０１７、２０１８ 年秋冬季观测期间经过青岛地区

的气团进行后向轨迹分析．将 ２０１７ 年秋冬季经过青

岛的气团轨迹分为 ６ 簇（图 ３），第 １ 簇占总观测时

数的 ３３ ７０％，气团起源于山东中部，后转向山东南

部，最后抵达青岛．第 ２、３、４ 簇行进轨迹相似，但第

３、４ 簇均起源于俄罗斯境内，轨迹较长，贡献率分别

达 ５ ４３％、１８ ４８％；第 ２ 簇轨迹起源于蒙古中东部，
贡献率为 １７ ３９％．第 ２、３、４ 簇气团进入内蒙古，经
河北北部、北京、天津等省市地区，跨过渤海，到达山

东境内，最终抵达青岛． 第 ４、 ５ 簇贡献率分别达

１７ ６９％、１７ ３９％，两簇气团进入河北后轨迹相近，经
内蒙古东部、辽宁西部、河北东北部，跨过渤海，抵达

青岛．但第 ５ 簇起源于内蒙古与蒙古国边境处，第 ６
簇气团起源于西伯利亚地区．

图 ３　 ２０１７、２０１８ 年秋冬季采样点位 ４８ ｈ 后向轨迹聚类

Ｆｉｇ ３　 Ｔｈｅ ４８ ｈ ｂａｃｋｗａｒｄ ｔｒａｊｅｃｔｏｒｙ ｃｌｕｓｔｅｒｉｎｇ ｏｆ ｓａｍｐｌｉｎｇ
ｐｏｉｎｔｓ ｉｎ ａｕｔｕｍｎ ａｎｄ ｗｉｎｔｅｒ ｏｆ ２０１７ （ａ） ａｎｄ ２０１８ （ｂ）

与 ２０１７ 年相比，２０１８ 年秋冬季气团轨迹共 ５ 簇

（图 ３）．第 １ 簇贡献率达 ２０ ６５％，起源于渤海，从烟

台地区登陆，又重新回到海面，最终从青岛西南部抵

达．第 ２ 簇贡献率达 ３２ ６１％，起源于山东西部，后经

过济南、潍坊、胶州等市，到达青岛．第 ３、４ 簇均起源

于俄罗斯境内，但第 ３ 簇传输距离更长，经过内蒙古

中部、河北北部、山东北部后，抵达青岛，贡献率达

２２ ８３％．第 ４ 簇贡献率远低于第 ３ 簇，为 ３ ２６％，气
团轨迹经内蒙古、辽宁西部等地区，抵达山东青岛．
第 ５ 簇贡献率与第 １ 簇相同，但该簇气团起源于蒙

古国东部，经内蒙古、河北、山东等部分地区，最终抵

达青岛．

３　 结论

１）２０１７、２０１８ 年秋冬季 ＰＭ１ 质量浓度均值分别

为 ４０ ５８±２５ ９８、４２ ５５±２５ ０５ μｇ ／ ｍ３ ． ２０１８ 年秋冬

季 ＰＭ１ 质量浓度比 ２０１７ 年升高 ４ ８５％．２０１７ 年霾

日、非霾日质量浓度分别为 ８４ ７１ ± １６ ７０、３３ ８４ ±
１９ ８１ μｇ ／ ｍ３， ２０１８ 年 则 分 别 为 ８１ ５２ ± １８ ３９、
３７ ２９±２０ ８８ μｇ ／ ｍ３ ．２０１７、２０１８ 年秋冬季霾日 ＰＭ１

质量浓度分别是非霾日的 ２ ５０、２ １９ 倍．
２）２０１７ 年霾日 ＰＭ１ 中 ＴＣ、ＯＣ、ＥＣ 的质量浓度

分别为 １７ ６２ ± ４ ８６、１３ ６７ ± ３ ９５、３ ９５ ± １ ０２ μｇ ／
ｍ３，２０１８ 年霾日则分别为 １９ ８３±７ ３６、１６ ４８±６ ３４、
３ ３４±１ １６ μｇ ／ ｍ３ ．２０１７、２０１８ 年秋冬季霾日 ＯＣ 分

别是非霾日的 １ ９０ 倍、２ ０２ 倍，ＥＣ 分别是非霾日的

２ １９、２ ０４ 倍．２０１７ 年霾日、非霾日 ＳＯＣ 质量浓度分

别为 ３ ６６±２ １６、２ ８６±０ ９２ μｇ ／ ｍ３，２０１８ 年分别为

７ ５７±２ ９３、３ ５２±１ ５５ μｇ ／ ｍ３，霾日 ＳＯＣ 分别是非

霾日的 １ ２８、２ １５ 倍．
３）观测期间，２０１７、２０１８ 年秋冬季 ＯＣ ／ ＥＣ 值

（质量浓度比值）分别为 ４ ５７、５ ４８，表明青岛市秋

冬季 ＰＭ１ 中含碳组分主要来源于机动车尾气和燃

煤燃烧．２０１７ 年秋冬季霾日、非霾日 ＯＣ ／ ＥＣ 值分别

为 ３ ４７ ± ０ ５０、４ ７３ ± １ ４９，２０１８ 年分别为 ４ ９８ ±
１ ２４、５ ５５±１ ５０．２０１７、２０１８ 年非霾日 ＯＣ ／ ＥＣ 值分

别是霾日的 １ ３６、１ １１ 倍．
４）对 ２０１７、２０１８ 年秋冬季含碳组分进行主成分

分析，均解析出 ３ 个因子．２０１７、２０１８ 年秋冬季因子 １
解释变量最大，分别达 ５８ ９８％、６７ １４％，其表征

ＰＭ１ 主要来自于生物质燃烧、燃煤、道路扬尘及汽油

车尾气等排放源．２０１７ 年秋冬季因子 ２ 来自柴油车

尾气排放，因子 ３ 来自生物质燃烧源．２０１８ 年秋冬季

２８６
刘子杨，等．青岛市秋冬季霾期 ＰＭ１ 及其含碳组分理化特征及来源进行研究．
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因子 ２、３ 均表明含碳组分主要来自柴油车尾气排

放．由后向气流轨迹分析得出，２０１７、２０１８ 年秋冬季

气团轨迹多起源于内蒙古，经河北、天津、山东等部

分省市抵达青岛．
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生院城市人居环境科学与技术重点实验室测试完

成，在此表示感谢．
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