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华南沿海城市 ＰＭ２􀆰 ５ 污染特征及来源解析

摘要
基于 ２０１７年 １２月 ２５日至 ２０１８年 １月 １６日 １ ｈ时间分

辨率的在线监测数据，对华南沿海城市———阳江市的大气
ＰＭ２􀆰 ５质量浓度、化学组分和来源进行了分析．结果表明，采
样时段阳江市 ＰＭ２􀆰 ５中主要化学组分为 ＯＭ、ＮＯ－３、ＳＯ２

－
４ 、ＮＨ

＋
４

和 ＥＣ，质 量 浓 度 占 比 分 别 为 ３２􀆰 ７５％、 ２５􀆰 ５９％、 １６􀆰 ４１％、
１２􀆰 ３７％和 ４􀆰 ８２％．相比清洁过程，两次污染过程期间 ＮＯ－３质
量浓度均为清洁过程时段的 ６倍以上，增量明显高于其他组
分，占比则均为清洁过程时段的 ２倍以上，分别占 ２９􀆰 ３８％和
３０􀆰 ８１％．ＰＭＦ解析结果表明，二次转化源是最主要的源，其分
担率高达 ５１􀆰 ４１％，其中 ＮＯｘ二次转化源分担 ２７􀆰 １８％，是阳
江市 ＰＭ２􀆰 ５分担率最大的二次转化源．首要的一次排放源是
机动车源（１５􀆰 １１％）．污染过程期间 ＮＯｘ二次转化源的分担率
显著提升，从 １１􀆰 ８５％分别增至 ３３􀆰 １５％和 ３６􀆰 ９６％，是阳江市
大气 ＰＭ２􀆰 ５污染形成的主要原因．本研究表明阳江市冬季
ＰＭ２􀆰 ５污染特征已类似于大型和特大城市，即面临严峻的二
次污染，应着重加强对硝酸盐的防治，同时注重机动车管控．
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０　 引言

　 　 ＰＭ２􀆰 ５是重要的大气污染物之一，可显著降低大气能见度，危害人

体健康．高浓度的 ＰＭ２􀆰 ５已成为我国大型城市群如京津冀、长三角和珠

三角地区灰霾污染的主要原因，严重阻碍了城市和区域的可持续发

展［１］ ．２０１３年大气“国十条”实施以来，我国大型城市群的 ＰＭ２􀆰 ５污染

控制取得了显著成效，但是，２０１７年全国 ３３８ 个地级及以上城市中仍

有 ２３９个城市环境空气质量尚未达标．在对大型城市、城市群 ＰＭ２􀆰 ５污
染特征及来源研究［２⁃５］较为深入的同时，占全国总人口数 ７５􀆰 ２％的中

小型城市针对 ＰＭ２􀆰 ５的相关研究才刚起步，这些地区的 ＰＭ２􀆰 ５污染特

征及来源往往不同于大型城市群［６］ ．摸清中小城市 ＰＭ２􀆰 ５污染源，防控

大气灰霾污染，对提高我国空气质量至关重要，已成为我国大气污染

防治的重点和难点工作之一．
当前我国城市地区的 ＰＭ２􀆰 ５来源解析研究仍多基于离线采样分

析模式，时间分辨率低（多为 １ ｄ），难以应对小时间尺度的突发性污

染事件．基于在线监测手段开展源解析研究主要使用的是质谱技术，
如气溶胶质谱（ＡＭＳ）和单颗粒质谱（ＳＰＡＭＳ）等．其中：ＡＭＳ 监测成本

较高，且主要针对 １ μｍ 以下颗粒物中的非难熔性化学组分的测量；
ＳＰＡＭＳ可提供基于 ＰＭ２􀆰 ５数浓度的来源解析，但难以对颗粒物组分及

源贡献的质量浓度给予量化表征．因此，基于商业化在线仪器组合开

展 ＰＭ２􀆰 ５的全组分同步测量并基于受体模式开展在线源解析研究，是
同时获取高时间分辨率的 ＰＭ２􀆰 ５化学组分和来源信息的可行方式，然
目前仍少有报道．

阳江市地处广东省西南沿海，东与珠三角城市接壤，南邻南海，是
广东省重要的交通要塞和出海口，也是我国著名的滨海生态旅游城市，
２０１６年全市常住人口 ２５２．８４万，ＧＤＰ 为 １ ２７０􀆰 ７６亿元，排名广东省第

１５位，是典型的中小型沿海城市．阳江市能源消耗以电能为主．受到来自

海洋清洁气团和来自珠三角城市群等污染气团的共同或交替作用影

响，阳江市空气质量常年以清洁天气为主，但秋冬季节多发 ＰＭ２􀆰 ５为首

要污染物的轻度污染甚至中度污染．因此，本研究利用在线监测仪器组

对 ＰＭ２􀆰 ５的全组分（含碳组分、无机水溶性离子及金属元素）进行同步测

量，获得了时间分辨率为 １ ｈ的 ＰＭ２􀆰 ５化学组分信息，并结合正交矩阵因

子分析模型开展源解析研究．本研究旨在摸清阳江市 ＰＭ２􀆰 ５污染特征及

主要来源，为同类型城市提供 ＰＭ２􀆰 ５精细化溯源思路．　 　 　 　



１　 实验仪器与研究方法

１􀆰 １　 观测地点和时间

阳江市 ＰＭ２􀆰 ５历史监测数据显示，全年峰值出现

在当年的 １２月，并延续至次年的 １—２月．因此，为探

究阳江市 ＰＭ２􀆰 ５污染特征及污染过程时段的来源特

征，本研究将采样时段选取在 ２０１７ 年 １２ 月 ２５ 日至

２０１８年 １月 １６日．参照中国环境监测总站《环境空

气颗粒物源解析监测技术方法指南》的要求，结合阳

江市现有场地的实际情况，采样点选址在阳江市阳

东区陶然空气监测常规子站附近（２１°５２′３０″Ｎ，１１２°
０′４５″Ｅ），采样点位置如图 １所示．观测点离地面高约

１５ ｍ，四周开阔，属于城市监测点，远离工业区，符合

监测需求．

图 １　 阳江市地理位置及观测参数

Ｆｉｇ􀆰 １　 Ｌｏｃａｔｉｏｎ ｏｆ Ｙａｎｇｊｉａｎｇ ａｎｄ ｍｏｎｉｔｏｒｅｄ ｐａｒａｍｅｔｅｒｓ

图 ２　 ＰＭ２􀆰 ５测量值与化学组分重构值比较（ａ）与阳离子与阴离子平衡情况（ｂ）

Ｆｉｇ􀆰 ２　 Ｃａｌｃｕｌａｔｅｄ ａｎｄ ｍｅａｓｕｒｅｄ ＰＭ２􀆰 ５（ａ），ａｎｄ ｂａｌａｎｃｅ ｂｅｔｗｅｅｎ ｃａｔｉｏｎｓ ａｎｄ ａｎｉｏｎｓ （ｂ）

１􀆰 ２　 采样设备及原理

ＰＭ２􀆰 ５、Ｏ３、ＳＯ２、ＮＯ２和气象参数等数据均为陶然

空气监测常规子站监测数据，由阳江市生态环境监

测站提供．
ＮＯ－３、ＳＯ２

－
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＋
４、Ｎａ

＋、Ｋ＋和 Ｃｌ－等水溶性离子的

监测采用北京天虹仪器有限公司生产的 ＴＨ⁃ＰＫ３０３
系列气态污染物与气溶胶在线分析仪（ＧＡＣ⁃ＩＣ），时
间分辨率为 ０􀆰 ５ ｈ，仪器原理可参见陈仕意等［７］的

陈述．
ＯＣ、ＥＣ的监测使用聚光科技（杭州）股份有限

公司生产的 ＯＣ ／ ＥＣ 分析仪（热 ／光分析方法），时间

分辨率为 １ ｈ．仪器原理可参见 Ｂａｕｅｒ等［８］的陈述．
金属元素监测使用聚光科技（杭州）股份有限公

司生产的 ＡＭＭＳ１００系列重金属在线监测仪，实时在

线监测 ＰＭ２􀆰 ５中主要金属元素的质量浓度．仪器基于

滤膜带采样方式，通过滤膜过滤、富集空气中的重金

属污染物，采用 Ｘ 射线荧光（ＸＲＦ）方法测定滤膜带

上颗粒物中金属元素的含量．时间分辨率 １ ｈ．
在线加强观测期间实行严格的质量保证 ／质量

控制程序，图 ２ａ 为碳质组分、水溶性离子和金属元

素叠加重构的 ＰＭ２􀆰 ５质量浓度与监测子站测量的总

ＰＭ２􀆰 ５质量浓度的比对，可知两者具有良好的相关

性，在线监测数据可准确反映采样期间 ＰＭ２􀆰 ５的污染

特征．同时，图 ２ｂ 显示阳离子与阴离子的摩尔浓度

具有良好的线性关系，拟合曲线斜率接近于 １（Ｒ２ ＝
０􀆰 ９５，Ｐ＜０􀆰 ０１），说明观测时段阳江市 ＰＭ２􀆰 ５中的阴

阳离子平衡较好，也间接表明本研究观测结果是准

确合理的．

１􀆰 ３　 正交矩阵因子分析法

正交矩阵因子分析法（Ｐｏｓｉｔｉｖｅ Ｍａｔｒｉｘ Ｆａｃｔｏｒｉｚａ⁃
ｔｉｏｎ，ＰＭＦ） 是一种多变量因子分析方法［９］，在环境

领域常用于污染物来源解析．该方法将样本数据矩

阵 Ｘ（ｎ × ｍ） 分解为两个矩阵，分别为源成分谱矩阵

Ｆ（ｋ × ｊ） 和源贡献矩阵 Ｇ（ ｊ × ｉ），Ｅ（ ｉ × ｊ） 为样本的

观测值与模拟值之间的残差矩阵，具体表示方法如

下：Ｘ ＝ＧＦ ＋ Ｅ．通过寻求最小目标函数Ｑ的值，确定

８３１
蒋斌，等．华南沿海城市 ＰＭ２􀆰 ５污染特征及来源解析．
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污染源成分谱矩阵 Ｆ 和污染源贡献矩阵 Ｇ，达到目

标解析结果．
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式中：Ｘ ｉｊ为第 ｉ 天第 ｊ 种物质在受体的质量浓度；ｇｉｋ

为第 ｉ 天第 ｋ 个因子对于受体的贡献；ｆｋｊ为第 ｊ 种物

质在第 ｋ 个因子的分数；ｅｉｊ为第 ｉ 天第 ｊ 种物质的残

余；Ｓｉｊ为 Ｘ 的标准偏差；ｐ 为因子数．
ＰＭＦ方法考虑了测量数据的不确定度，并且因

为限制所有数据为正值，排除了解出因子为负值而

不具有物理意义的情况．

２　 结果与讨论

２􀆰 １　 大气污染特征

本研究参照国家空气质量标准，定义 ２４ ｈ 均值

质量浓度低于 ３５ μｇ·ｍ－３为清洁过程，超过 ７５ μｇ·
ｍ－３为污染过程，故选取 ２０１７ 年 １２ 月 ２６ 日 ０ 时至

３０ 日 ０时（污染过程 １）和 ２０１８年 １月 １日 ０时至 ３
日 １２时（污染过程 ２）为污染过程，２０１８ 年 １ 月 １０
日 ０时至 １３日 ０时为清洁过程，２０１８ 年 １ 月 ６ 日 ０
时至 ９日 ０时为降水时段．

由表 １可见，采样期间 ＰＭ２􀆰 ５、Ｏ３、ＳＯ２、ＮＯ２平均质

量浓度分别为 ５６􀆰 ５０ ± ４０􀆰 ０５、５１􀆰 ０３ ± ３８􀆰 ３８、１５􀆰 １０ ±
１０􀆰 ９７和 ４１􀆰 ０４±２０􀆰 ８５ μｇ·ｍ－３，污染过程 １ 和 ２ 期

间的 ＰＭ２􀆰 ５平均质量浓度分别为 １０６􀆰 １１±３８􀆰 ０４ 和

８７􀆰 ４６±３６􀆰 １７ μｇ·ｍ－３，分别是清洁过程的 ３􀆰 ６６ 倍和

３􀆰 ０２倍，ＰＭ２􀆰 ５与 ＰＭ１０质量浓度的比值分别为 ０􀆰 ８０±
０􀆰 １２和 ０􀆰 ７５±０􀆰 １６，也明显高于清洁过程的 ０􀆰 ５９±

０􀆰 １１，表明污染时段受二次转化生成的影响高于清

洁时段，其他污染物浓度也高于清洁过程．
区域环流形势和气象条件的变化是 ＰＭ２􀆰 ５污染

形成至关重要的因素，由图 ３ａ 所示，采样期间阳江

市主导风向为东北风，大气环流相对稳定．平均风速

１􀆰 ８１±０􀆰 ７３ ｍ·ｓ－１，整体相对静稳．与清洁过程相比，
污染过程 １和污染过程 ２ 时段的风速相对更低，温
度和相对湿度明显更高，同时更高的 Ｏ３和 ＮＯ２浓度

表明污染时段的大气氧化性更强．更静稳的气象条

件和更强的大气氧化性将促使二次污染物的形成和

积累，进而导致污染的形成．

２􀆰 ２　 ＰＭ２􀆰 ５中化学组分变化特征

整体上，ρ（ＯＭ）（ρ（ＯＭ）＝ １􀆰 ６×ρ（ＯＣ）） ［１０］的平

均质量浓度为 １７􀆰 １５ ± １􀆰 ８０ μｇ·ｍ－３，是采样时段

ＰＭ２􀆰 ５化学组分中占比最大的，占 ＰＭ２􀆰 ５质量浓度的

３２􀆰 ７５％；其次为硝酸盐 ＮＯ－３（１３􀆰 ４０±０􀆰 ６７ μｇ·ｍ
－３），

占 ＰＭ２􀆰 ５质量浓度的 ２５􀆰 ５９％，再次为硫酸盐 ＳＯ２－４
（８􀆰 ５９±１２􀆰 ５２ μｇ·ｍ－３）和铵盐 ＮＨ＋４（６􀆰 ４８±０􀆰 ２２ μｇ·
ｍ－３），分别占 ＰＭ２􀆰 ５质量浓度的 １６􀆰 ４１％和 １２􀆰 ３７％．
可以看出采样时段阳江市 ＮＯ－３质量浓度明显高于

ＳＯ２－４ ．ＮＯ
－
３、ＳＯ２

－
４ 和 ＮＨ＋４共称为二次无机离子（ＳＩＡ），

共占 ＰＭ２􀆰 ５质量浓度的 ５４􀆰 ３７％，这与 Ｙｕｅ 等［１１］在江

门地区的监测结果相近．其他组分 ＥＣ、Ｃｌ－及痕量组

分（包括 Ｎａ＋、Ｋ＋和所测到金属元素）分别占总质量

浓度的 ４􀆰 ８２％、３􀆰 ３７％、４􀆰 ６９％．
污染过程 １ 和 ２ 时段 ＰＭ２􀆰 ５中各组分质量浓度

明显高于清洁过程（图 ３ａ），ＯＭ、ＮＯ－３、ＳＯ２
－
４ 、ＮＨ

＋
４与

其清洁过程中质量浓度的比值分别是 ２􀆰 ６６（污染过

程 １比清洁过程） ／ ２􀆰 １６（污染过程 ２比清洁过程，下
同）、６􀆰 ８１ ／ ６􀆰 ２２、３􀆰 １１ ／ ３􀆰 ０１、４􀆰 ４４ ／ ４􀆰 ０７，可看出 ＮＯ－３

表 １　 采样期间气象数据和气态污染物数据

Ｔａｂｌｅ １　 Ｍｅｔｅｏｒｏｌｏｇｉｃａｌ ｄａｔａ ａｎｄ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｓ ｏｆ ｇａｓｅｏｕｓ ｐｏｌｌｕｔａｎｔｓ ｄｕｒｉｎｇ ｔｈｅ ｓａｍｐｌｉｎｇ ｐｅｒｉｏｄ

参数 清洁过程 污染过程 １ 污染过程 ２ 降水过程 平均

风速 ／ （ｍ·ｓ－１） １􀆰 ９１±０􀆰 ７６ １􀆰 ４４±０􀆰 ５４ １􀆰 ８０±０􀆰 ６４ ２􀆰 １０±０􀆰 ６４ １􀆰 ８１±０􀆰 ７３

温度 ／ ℃ １３􀆰 １６±１􀆰 ７８ １８􀆰 ９６±２􀆰 ００ １９􀆰 ６８±２􀆰 ６６ １５􀆰 ３８±２􀆰 ０９ １６􀆰 ７６±３􀆰 ６９

湿度 ／ ％ ４１􀆰 ９６±１１􀆰 ５８ ６２􀆰 ５６±１２􀆰 ８４ ６７􀆰 ８６±５􀆰 ９７ ９８􀆰 ８２±２􀆰 ３０ ６７􀆰 ９６±１９􀆰 ９３

气压 ／ ｋＰａ １ ０２２􀆰 ３９±１􀆰 ４２ １ ０１６􀆰 ５４±１􀆰 １０ １ ０１４􀆰 ８８±１􀆰 ５３ １ ０１０􀆰 ４８±２􀆰 １５ １ ０１６􀆰 ２３±４􀆰 ０７

ρ（ＳＯ２） ／ （μｇ·ｍ－３） １１􀆰 ７２±２􀆰 ００ ２８􀆰 ８７±１３􀆰 ９８ １９􀆰 ０３±１０􀆰 ６２ ５􀆰 ５２±１􀆰 ９８ １５􀆰 １０±１０􀆰 ９７

ρ（ＮＯ２） ／ （μｇ·ｍ－３） ３２􀆰 ７０±１４􀆰 ２２ ５９􀆰 １３±２９􀆰 ８４ ４２􀆰 ００±１５􀆰 １０ ３７􀆰 ６９±９􀆰 ３０ ４１􀆰 ０４±２０􀆰 ８５

ρ（Ｏ３） ／ （μｇ·ｍ－３） ４８􀆰 ４７±１９􀆰 ４５ ６２􀆰 ３３±４８􀆰 ２３ ６７􀆰 ４９±３２􀆰 ６９ ６􀆰 ７０±７􀆰 ９３ ５１􀆰 ０３±３８􀆰 ３８

ρ（ＰＭ２􀆰 ５） ／ （μｇ·ｍ－３） ２８􀆰 ９７±９􀆰 ３３ １０６􀆰 １１±３８􀆰 ０４ ８７􀆰 ４６±３６􀆰 １７ １９􀆰 １４±１３􀆰 ３５ ５６􀆰 ５０±４０􀆰 ０５

ρ（ＰＭ２􀆰 ５） ／ ρ（ＰＭ１０） ０􀆰 ５９±０􀆰 １１ ０􀆰 ８０±０􀆰 １２ ０􀆰 ７５±０􀆰 １６ ０􀆰 ７０±０􀆰 １５ ０􀆰 ７０±０􀆰 １５
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图 ３　 采样时段 ＰＭ２􀆰 ５成分、气象要素及化学特征概览

ａ．化学成分及气象要素时间序列；ｂ．ＯＣ ／ ＥＣ比值分布直方图；ｃ．不同时段 ＰＭ２􀆰 ５成分占比

Ｆｉｇ􀆰 ３　 Ｏｖｅｒｖｉｅｗ ｏｆ ｍｅｔｅｏｒｏｌｏｇｉｃａｌ ｅｌｅｍｅｎｔｓ ａｎｄ ｃｈｅｍｉｃａｌ ｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ ｏｆ ＰＭ２􀆰 ５
ａ．ｔｉｍｅ ｓｅｒｉｅｓ ｏｆ ｍｅｔｅｏｒｏｌｏｇｉｃａｌ ｅｌｅｍｅｎｔｓ ａｎｄ ｃｈｅｍｉｃａｌ ｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ ｏｆ ＰＭ２􀆰 ５；

ｂ．ｒａｔｉｏ ｏｆ ＯＣ ｔｏ ＥＣ；ｃ．ｍａｓｓ ｆｒａｃｔｉｏｎｓ ｏｆ ｍａｉｎ ｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎｓ ｏｆ ＰＭ２􀆰 ５ ｉｎ ｅａｃｈ ｅｐｉｓｏｄｅ

的增量明显高于其他组分．在成分占比上，如图 ３ｃ
所示，相比清洁过程，污染过程 １ 和 ２ 时段的 ＳＯ２－４
质量浓度的占比几乎无变化（清洁过程为 １７􀆰 ７５％、
污染过程 １ 和 ２ 分别为 １６􀆰 ２１％、１７􀆰 ５４％）；ＮＨ＋４ 占

比有较明显变化，由清洁过程的 １０􀆰 ６２％分别增至污

染过程 １ 和 ２ 的 １３􀆰 ２５％、１４􀆰 ３８％；ＯＭ 占比有所下

降，由清洁过程的 ３９􀆰 １０％分别降至污染过程 １ 和 ２
的 ２９􀆰 ６３％、２６􀆰 ８１％，而 ＮＯ－３ 的占比变化非常显著，
约为清洁过程期间 ＮＯ－３ 占比（１４􀆰 ６８％）的两倍，分
别达到了 ２９􀆰 ３８％和 ３０􀆰 ８１％，等同或超过 ＯＭ 的占

比， 从污染生消过程看 ＮＯ－３ 是污染形成的关键因

素，需重点控制．
１）ρ（ＯＣ） ／ ρ（ＥＣ）分析：不同燃烧源排放出的

ρ（ＯＣ） ／ ρ（ＥＣ）存在较大差异，因而 ρ（ＯＣ） ／ ρ（ＥＣ）
常用于初步研判碳质组分的主要来源．如 ρ（ＯＣ） ／

ρ（ＥＣ）为 １􀆰 ００～４􀆰 ２０表明存在柴油和汽油车的尾气

排放［１２］，为 ２􀆰 ５０～１０􀆰 ５０时表明存在燃煤排放［２］，为
３􀆰 ８０～１３􀆰 ２０时则表明存在生物质燃烧排放［３］ ．本研

究采样期间，ＯＣ与 ＥＣ具有正相关性（Ｒ２ ＝ ０􀆰 ５４，Ｐ＜
０􀆰 ０１）．如图 ３ｂ 显示， ρ （ ＯＣ） ／ ρ （ ＥＣ）主要分布在

２􀆰 ００～６􀆰 ００（占比 ６３􀆰 ６９％），平均为 ５􀆰 ５０，表明本研

究区域碳组分受到机动车排放、燃煤和生物质燃烧

排放的共同影响，但也可能是源自二次有机碳贡献．
基于 ＥＣ示踪法对 ＳＯＣ进行估算，为减少计算误差，
本研究先扣除降雨时段的样本，然后按 ρ （ ＯＣ） ／
ρ（ＥＣ）从小到大排序，并选取比值最小的 ５％所对应

的 ＯＣ、ＥＣ做线性拟合，取其斜率作为一次排放 ＯＣ
与 ＥＣ的比值［４］，比值为 ２􀆰 １１，结果显示，采样时段

阳江市 ρ（ＳＯＣ） ／ ρ（ＯＣ）平均为 ０􀆰 ５３，与深圳地区的

观测结果相当（０􀆰 ５７） ［１］，且在污染过程 １ 和 ２ 时段

０４１
蒋斌，等．华南沿海城市 ＰＭ２􀆰 ５污染特征及来源解析．
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ρ（ＳＯＣ） ／ ρ（ＯＣ）分别为 ０􀆰 ５７和 ０􀆰 ５９，明显高于清洁

日的 ０􀆰 ４６，表明污染时段 ＶＯＣｓ 二次转化速率有所

增强．
２）ρ（ＮＯ－３） ／ ρ（ＳＯ２

－
４ ）：ρ（ＮＯ

－
３） ／ ρ（ＳＯ２

－
４ ）常用于

判断固定源（主要为燃煤）和移动源（机动车尾气排

放）对大气污染的相对贡献，当 ρ（ＮＯ－３） ／ ρ（ＳＯ２
－
４ ）大

于 １时，说明移动源对大气颗粒物质量浓度的贡献

大于固定源；而当 ρ（ＮＯ－３） ／ ρ（ＳＯ２
－
４ ）小于 １ 时，则相

反［５］ ．本研究采样时段 ρ （ ＮＯ－３ ） ／ ρ （ ＳＯ２
－
４ ）均值为

１􀆰 ５４，高于广州［１３］、上海［１４］和北京［１５］，与苏州［１６］和

成都［１７］较为接近，说明阳江市冬季移动源对大气污

染的贡献十分突出，改善空气质量需加强对移动源

的控制．
３） ＮＯＲ 和 ＳＯＲ：氮氧化率 （ ＮＯＲ，量值记为

ηＮＯＲ）和硫氧化率（ＳＯＲ，量值记为 ηＳ ＯＲ）常用来衡量

大气中 ＮＯ２和 ＳＯ２向 ＮＯ
－
３、ＳＯ２

－
４ 的二次转化程度．计

算公式如下：
ηＮＯＲ ＝Ｍ（ＮＯ

－
３） ／ （ Ｍ（ＮＯ－３）＋Ｍ（ＮＯ２）），

ηＳ ＯＲ ＝Ｍ（ｎｓｓ⁃ＳＯ２
－
４ ） ／ （Ｍ（ｎｓｓ⁃ＳＯ２

－
４ ）＋Ｍ（ＳＯ２）），

ρ（ｎｓｓ⁃ＳＯ２－４ ）＝ ρ（ＳＯ２－４ ）－０．２５ρ（Ｎａ
＋），

其中，ｎｓｓ⁃ＳＯ２－４ 表示非海盐硫酸盐．
采样时段阳江市 ＳＯＲ和 ＮＯＲ均值分别为 ０􀆰 ２８

和 ０􀆰 １７，均大于 ０􀆰 １，且污染过程 １和 ２时段 ＳＯＲ分

别为 ０􀆰 ２７ 和 ０􀆰 ３６，ＮＯＲ 分别为 ０􀆰 ２７ 和 ０􀆰 ３１，明显

高于清洁日的 ０􀆰 ２１和 ０􀆰 ０９，表明阳江市大气污染时

段的二次转化程度更高，且更有利于 ＮＯ－３的二次转

化生成．

２􀆰 ３　 ＰＭ２􀆰 ５来源解析

２􀆰 ３􀆰 １　 来源识别

基于阳江市 ＰＭ２􀆰 ５在线观测全组分数据，选取了

１４种特征组分作为 ＰＭＦ 输入数据，并根据 ＥＰＡ
ＰＭＦ指导方法计算了每种组分的不确定度．本研究

中取测量误差率为 ２０％，根据不同仪器检测限进行

计算．将 ＰＭ２􀆰 ５特征组分质量浓度和不确定度一同输

入模型，经反复模拟，发现模型输出因子数为 ９ 个时

（图 ４），每个源的特征解释最为合理，并且可以很好

地解释输入的 ＰＭ２􀆰 ５组分浓度 （斜率 ＝ ０􀆰 ９７，Ｒ２ ＝
０􀆰 ９８，Ｐ＜０􀆰 ０１）．具体因子描述如下：
１）燃煤源

因子 １中 Ｃｌ－的特征值最高，同时伴随较高的

ＳＯ２－４ 、ＮＨ
＋
４、ＥＣ 和 Ｆｅ．有研究指出珠三角地区 ＰＭ２􀆰 ５

中的 Ｃｌ－主要来自燃煤排放的氯化氢和氨气在大气

中快速结合形成氯化铵［１８］ ． ＳＯ２－４ 、ＮＨ
＋
４、ＥＣ 和 Ｆｅ 也

同样与燃煤排放关系密切，因此因子 １ 被识别为燃

煤源．观测期间燃煤源对阳江市 ＰＭ２􀆰 ５的分担率较为

稳定，平均为 ６􀆰 ３６％．
２）ＳＯ２二次转化源

因子 ２ 中 ＳＯ２－４ 的特征值最高，同时伴随较高的

ＮＨ＋４和 ＯＭ，与之相近的因子 ４ 中则是 ＮＯ－３的特征

值最高．大气中的 ＳＯ２和 ＮＯｘ在大气中氧化，并与氨

气中和生成 （ＮＨ４） ２ＳＯ４和 ＮＨ４ＮＯ３，期间 ＶＯＣｓ 同
步氧化为二次有机气溶胶，因此因子 ２ 被识别为

ＳＯ２二次转化源，因子 ４ 被识别为 ＮＯｘ二次转化源．
观测期间 ＳＯ２二次转化源的分担率为 １３．５４％，ＮＯｘ

二次转化源则高达 ２７．１８％，是阳江市 ＰＭ２􀆰 ５的最大

贡献源．
３）扬尘源

因子 ３中 Ｃａ 、Ｆｅ的特征值最高，Ｃａ是水泥等建

筑材料的特征元素［１９］，同时还有 Ｍｇ２＋及有机物的贡

献，因此该源被认定为包含建筑尘的扬尘源．观测期

间扬尘源的贡献仅为 ３􀆰 １９％．
４）ＮＯｘ二次转化源

因子 ４识别为 ＮＯｘ二次转化源，主要理由已在

因子 ２中描述．
５）生物质燃烧

因子 ５中 Ｋ＋的特征值最突出，同时伴随较高的

ＯＭ和 ＥＣ．Ｋ＋是生物质燃烧的标识物［２０］，生物质燃

烧也会排放 ＯＭ和 ＥＣ，因此该因子被识别为生物质

燃烧源．观测期间生物质燃烧源的分担率为 ７􀆰 ８８％．
６）海洋源

因子 ６中 Ｎａ＋和 Ｍｇ２＋的特征值突出，还有一定

Ｃｌ－及 ＳＯ２－４ 的贡献．阳江地处沿海地带，这些特征离

子可能来自海盐，因此因子 ６ 被识别为海洋源．观测

期间海洋源的平均贡献为 ６．７７％．
７）工业源

因子 ７ 中，含有金属元素 Ｚｎ 和 Ｐｂ 等工业粉尘

的特征明显，此外还有一定 Ｃａ、Ｆｅ 及硫酸盐和硝酸

盐的贡献．Ｚｎ、Ｐｂ 常常来源于轧钢厂等工业金属冶

炼排放［２１］，阳江市工业以五金业为主，也有这些金

属元素排放．因此该因子被识别为工业源．观测期间

该源的分担率为 ４􀆰 ９６％．
８）机动车源

城市中 ＥＣ主要来源于机动车尾气排放，因子 ８
中 ＥＣ和 ＯＭ特征值突出，该因子中 ＥＣ 占总 ＥＣ 的

５６􀆰 ８５％，因此该因子被识别为机动车排放源．观测期
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图 ４　 ＰＭＦ模型输出的 ＰＭ２􀆰 ５各源特征值及贡献浓度

Ｆｉｇ􀆰 ４　 ＰＭ２􀆰 ５ ｓｏｕｒｅ ｐｒｏｆｉｌｅｓ ｏｂｔａｉｎｅｄ ｂｙ ＰＭＦ

间该源的分担率为 １５􀆰 １１％．
９）船舶

Ｖ是重油燃烧排放的标识物［２２］，在因子 ９ 中 Ｖ
的特征值最高，因此被判定为重油燃烧源．在广东沿

海，几乎只有船舶使用重油作为燃料，因此认定为船

舶源．观测期间该源的分担率为 ４􀆰 ３２％．
１０）ＶＯＣｓ二次转化源

在 ＰＭＦ受体模型结果中，有机物通常被分配到

许多类源中，如机动车、生物质燃烧等一次源，而二

次有机物则被分配到二次硫酸盐与二次硝酸盐的因

子中，这些有机物被认为是在大气氧化剂作用下，与
ＳＯ２、ＮＯｘ同步被氧化的 ＶＯＣｓ 生成的二次有机物．观

测期间 ＶＯＣｓ二次转化源的分担率为 １０􀆰 ６８％．
基于 ＰＭＦ模型源解析结果，二次转化源是阳江

市冬季 ＰＭ２􀆰 ５的首要贡献源，平均为 ５１􀆰 ４１％，其中

ＮＯｘ二次转化源的贡献最高，占 ２７􀆰 １８％．而一次排放

源中机动车源的贡献量最大，达 １５􀆰 １１％．
图 ５显示了我国部分城市 ＰＭ２．５主要来源的分

担率情况．根据国务院《关于调整城市规模划分标准

的通知》，按城区常住人口对城市类型进行粗略划

分［２３］， 并且比较了基于受体模型（ＰＭＦ、化学质量平

衡模型 ＣＭＢ及多元线性模型 ＭＥ⁃２等）解析出的主

要污染源对城市 ＰＭ２．５的贡献差异，发现阳江市二次

转化源的分担率明显高于其他城市，与特大城市（北
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图 ５　 我国部分城市 ＰＭ２􀆰 ５源分担率（线条颜色代表不同规模城市：菏泽［６］ 、北京［２４］ 、天津［２２］ 、青岛［２５］ 、南京［２６］ 、

临安［２６］ 、宁波［２７］ 、厦门［２８］ 、东莞［１８］ 、深圳［１９］ 、海口［２９］ 、阳江（本研究）、佛山［３０］ 、广州［３１］ ）
Ｆｉｇ􀆰 ５　 ＰＭ２􀆰 ５ ｓｏｕｒｃｅｓ ｏｆ ｓｏｍｅ Ｃｈｉｎｅｓｅ ｃｉｔｉｅｓ ｂａｓｅｄ ｏｎ ｒｅｃｅｐｔｏｒ ｍｏｄｅｌｓ，ａｎｄ ｌｉｎｅ ｃｏｌｏｒｓ ｒｅｐｒｅｓｅｎｔ ｃｉｔｙ ｓｉｚｅｓ

京、天津、广州、佛山、深圳、东莞）、大型城市（南京）
和经济发达的中等城市（厦门和海口）一样，阳江市

机动车源是分担率最大的一次排放源，须重点关注．
与其他中等规模城市（海口、厦门、菏泽、临安）相
比，阳江市燃煤源的分担率相对偏低，但阳江市船

舶、海洋源对 ＰＭ２．５的分担率相对更高．分担率与地

区产业结构、能源消耗及居民生活习性有较大关联．
２􀆰 ３􀆰 ２　 污染过程来源分析

基于在线数据的来源解析最突出优势在于能解

析瞬时污染生消过程，采样时段阳江市 ＰＭ２􀆰 ５来源结

构如图 ６所示．从各污染源的日变化特征看，ＮＯｘ二

次转化源白天出现低谷，夜间相对贡献更高，ＳＯ２二
次转化源和 ＶＯＣｓ二次转化源具有相近的二次转化

机制，除清洁过程外，均表现出下午出现峰值的光氧

化特征．而机动车源则表现出较明显的早晚双峰

特征．
污染过程 １ 形成前，明显地受生物质燃烧的影

响，生物质燃烧源分担了 ＰＭ２􀆰 ５质量浓度的 ２７􀆰 ６５％
（２０１７年 １２月 ２５ 日）．随后可能因气象条件极有利

于 ＮＯｘ二次转化生成 ＮＯ－３，ＰＭ２􀆰 ５快速累积形成污染，
两次污染时段，二次转化源均为分担率最大的源，分

别达到 ５６􀆰 ３８％和 ６６􀆰 ２１％，期间 ＮＯｘ 二次转化源均

为最大的单一分担源，分别高达 ３３􀆰 １５％和 ３６􀆰 ９６％，
是污染形成的首要贡献源．清洁过程中二次转化源

仍是分担率最大的源，但仅占 ３６􀆰 ０１％，而机动车源

则成为分担率最大的单一源，高达 ２０􀆰 ２７％，其次为

生物质燃烧源和海洋源，分担率分别为 ９􀆰 ８４％和

７􀆰 ７１％．降水时段与清洁过程相似，但机动车源和燃

煤源的分担率更高，分别为 ２７􀆰 ５７％和 １３􀆰 ４０％，表现

出较强的当地排放特征．
此外，结合气象数据可以发现阳江市具有典型

的沿海城市特征，来自海洋方向气流的影响下，阳江

市的空气质量会有明显改善，如 １２ 月 ２７ 日 １８—２０
时、１２月 ２９日 １４—１９时、１月 ３日 １４—２２时及 １月
１５日 １４—２２时，在偏东或南向海风影响下 ＰＭ２􀆰 ５质
量浓度均迅速大幅度下降，此时海洋源和船舶排放

源的分担率相对增强，平均分别增至 ９􀆰 ９６％和

１１􀆰 １４％，而二次转化源的强度则会明显减弱．
纵观整个采样期间的污染特征及来源，可以发

现 ＮＯｘ二次转化源分担率的变化与 ＰＭ２􀆰 ５质量浓度

的变化趋势有较好的一致性，当 ＰＭ２􀆰 ５质量浓度升高

时，ＮＯｘ 二次转化源的分担率就会明显增大，因此
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图 ６　 ＰＭ２􀆰 ５主要来源贡献的时间序列及污染过程和清洁过程平均贡献占比和日变化

Ｆｉｇ􀆰 ６　 Ｖａｒｉａｔｉｏｎ ｏｆ ｓｏｕｒｃｅ ｃｏｎｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ ｔｏ ＰＭ２􀆰 ５，ａｓｓｏｃｉａｔｅｄ ｗｉｔｈ ｓｏｕｒｃｅ ｆｒａｃｔｉｏｎｓ ａｎｄ

ｄｉｕｒｎａｌ ｐａｔｔｅｒｎｓ ｉｎ ｐｏｌｌｕｔｅｄ，ｃｌｅａｎ，ａｎｄ ｐｒｅｃｉｐｉｔａｔｉｏｎ ｐｅｒｉｏｄｓ

ＮＯｘ二次转化源是阳江市 ＰＭ２􀆰 ５污染防治的关键控

制源．鉴于污染期间较高的 ＮＯＲ值，城市 ＮＯｘ主要源

自机动车排放，同时机动车源是阳江市 ＰＭ２􀆰 ５源贡献

中最为主要一次排放源，建议重点加强对 ＮＯｘ排放

源，尤其是机动车排放的控制．考虑到受体模型解析

出的 ＮＯｘ二次转化源未排除外来传输的二次产物贡

献，因此仍需加强联防联控，降低污染传输．

３　 结论

基于阳江市 ２０１７ 年 １２ 月 ２５ 日至 ２０１８ 年 １ 月

１６日的 ＰＭ２􀆰 ５在线观测数据，本文对阳江市冬季

ＰＭ２􀆰 ５的污染特征及来源进行了解析，主要结果

表明：
１） 采样时段阳江市 ＰＭ２􀆰 ５ 日均质量浓度为

５６􀆰 ５０±４０􀆰 ０５ μｇ·ｍ－３，其中 ＯＭ、ＮＯ－３、ＳＯ２
－
４ 、 ＮＨ

＋
４和

ＥＣ 的 质 量 浓 度 占 比 分 别 为 ３２􀆰 ７５％、 ２５􀆰 ５９％、
１６􀆰 ４１％、１２􀆰 ３７％和 ４􀆰 ８２％，ＮＯ－３的质量浓度明显高

于 ＳＯ２－４ ．
２） 相对于固定源，移动源对阳江市大气 ＰＭ２􀆰 ５

的贡献更为突出；同时生物质燃烧对阳江市碳质组

分具有较大的贡献．
３）污染过程时段，ＮＯ－３质量浓度和占比分别是

清洁过程时段的 ６ 倍和 ２ 倍以上，增量明显高于其

他组分，表明 ＮＯ－３是阳江市 ＰＭ２􀆰 ５污染形成的关键组

分；同时，更高的 ＮＯＲ、ＳＯＲ 及 ρ（ ＳＯＣ） ／ ρ（ＯＣ），表
明污染时段污染前体物的二次转化对 ＰＭ２􀆰 ５的贡献

更为显著．
４）ＰＭＦ 源解析结果表明，二次转化源是阳江

市冬季 ＰＭ２􀆰 ５最为主要的污染源，其分担率平均为

５１􀆰 ４１％，其中 ＮＯｘ二次转化源分担了 ２７􀆰 １８％，是
分担率最大的二次转化源，机动车源的分担率平均

为 １５􀆰 １１％，是占比最大的一次排放源．从污染生消

过程来看，ＮＯｘ二次转化源是阳江市大气 ＰＭ２􀆰 ５污
染形成的主要来源，综合考虑，加强机动车等 ＮＯｘ
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排放源的管控是阳江市大气 ＰＭ２􀆰 ５污染防控较为有

效的举措．
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［１２］　 段卿，安俊琳，王红磊，等．南京北郊夏季大气颗粒物
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３５（７）：２４６０⁃２４６７
ＤＵＡＮ Ｑｉｎｇ，ＡＮ Ｊｕｎｌｉｎ，ＷＡＮＧ Ｈｏｎｇｌｅｉ，ｅｔ ａｌ． Ｐｏｌｌｕｔｉｏｎ
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Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｎａｎｊｉｎｇ Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｙ ｏｆ Ｉｎｆｏｒｍａｔｉｏｎ Ｓｃｉｅｎｃｅ ＆ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ（Ｎａｔｕｒａｌ Ｓｃｉｅｎｃｅ Ｅｄｉｔｉｏｎ），２０２２，１４（２）：１３７⁃１４７
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