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摘要：于 ２００９—２０１０ 年各季节典型月在成都城区采集了大气 ＰＭ２． ５样品，对 ＰＭ２． ５的质量浓度及其主要化学成分（含碳组分、水溶性无机离子

和元素）进行了测定． 结果显示：成都城区 ＰＭ２． ５平均质量浓度高达（１６５． １ ± ８５． １）μｇ·ｍ － ３，是国家环境空气质量标准年均 ＰＭ２． ５限值的 ４． ７

倍． ＯＣ、ＥＣ 和水溶性二次离子（ＳＯ２ －
４ ，ＮＯ －

３ 和 ＮＨ ＋
４ ）的平均浓度分别为（２２． ６ ± １０． ２）μｇ·ｍ － ３，（９． ０ ± ５． ４）μｇ·ｍ － ３和（６２． ８ ± ４４． ３）μｇ·ｍ － ３，

分别占 ＰＭ２． ５浓度的 １３． ７％ 、５． ５％和 ３８． ０％ ． ＰＭ２． ５ 及其主要化学成分浓度季节特征明显，即秋冬季高于春夏季． 利用正交矩阵因子分析

（ＰＭＦ）对成都城区 ＰＭ２． ５的来源进行解析，结果表明，土壤尘及扬尘、生物质燃烧、机动车源和二次硝酸盐 ／ 硫酸盐的贡献率分别为 １４ ３％ 、
２８ ０％ 、２４． ０％和 ３１． ３％ ． 就季节变化而言，生物质燃烧源贡献率在四个季节均维持在较高水平； 土壤尘及扬尘的贡献率在春季显著提高； 机

动车源的贡献率在夏季中表现突出； 而二次硝酸盐 ／ 硫酸盐的贡献率在秋冬季中则最为显著．
关键词：成都；ＰＭ２． ５；碳气溶胶；水溶性无机离子；源解析

文章编号：０２５３⁃２４６８（２０１３）１１⁃２９４７⁃０６　 　 　 中图分类号：Ｘ５１３　 　 　 文献标识码：Ａ

Ｓｅａｓｏｎａｌ ｖａｒｉａｔｉｏｎｓ ａｎｄ ｓｏｕｒｃｅ ａｐｐｏｒｔｉｏｎｍｅｎｔ ｏｆ ＰＭ２． ５ ａｔ ｕｒｂａｎ ａｒｅａ ｏｆ Ｃｈｅｎｇｄｕ
ＺＨＡＮＧ Ｚｈｉｓｈｅｎｇ１， ＴＡＯ Ｊｕｎ１，∗， ＸＩＥ Ｓｈａｏｄｏｎｇ２， ＺＨＯＵ Ｌａｉｄｏｎｇ３， ＳＯＮＧ Ｄａｎｌｉｎ３， ＺＨＡＮＧ Ｐｕ３， ＣＡＯ Ｊｕｎｊｉ４，
ＬＵＯ Ｌｅｉ５

１． Ｓｏｕｔｈ Ｃｈｉｎａ Ｉｎｓｔｉｔｕｔｅ ｏｆ Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ Ｓｃｉｅｎｃｅｓ， ＭＥＰ， Ｇｕａｎｇｚｈｏｕ ５１０６５５
２． Ｃｏｌｌｅｇｅ ｏｆ Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ Ｓｃｉｅｎｃｅｓ ａｎｄ Ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ， Ｐｅｋｉｎｇ Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｙ， Ｂｅｉｊｉｎｇ １００８７１
３． Ｃｈｅｎｇｄｕ Ａｃａｄｅｍｙ ｏｆ Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ Ｐｒｏｔｅｃｔｉｏｎ， Ｃｈｅｎｇｄｕ ６１００７２
４． Ｉｎｓｔｉｔｕｔｅ ｏｆ Ｅａｒｔｈ Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔ， Ｃｈｉｎｅｓｅ Ａｃａｄｅｍｙ ｏｆ Ｓｃｉｅｎｃｅｓ， Ｘｉ′ａｎ ７１００７５
５． Ｉｎｓｔｉｔｕｔｅ ｏｆ Ｐｌａｔｅａｕ Ｍｅｔｅｏｒｏｌｏｇｙ， Ｃｈｉｎａ Ｍｅｔｅｏｒｏｌｏｇｉｃａｌ Ａｄｍｉｎｉｓｔｒａｔｉｏｎ， Ｃｈｅｎｇｄｕ ６１００７１
Ｒｅｃｅｉｖｅｄ ８ Ｊｕｎｅ ２０１３；　 　 　 ｒｅｃｅｉｖｅｄ ｉｎ ｒｅｖｉｓｅｄ ｆｏｒｍ ３１ Ｊｕｌｙ ２０１３；　 　 　 ａｃｃｅｐｔｅｄ ７ Ａｕｇｕｓｔ ２０１３

Ａｂｓｔｒａｃｔ： Ｄａｉｌｙ ＰＭ２． ５ ｓａｍｐｌｅｓ ｗｅｒｅ ｃｏｌｌｅｃｔｅｄ ｆｒｏｍ ２００９ ｔｏ ２０１０ ｄｕｒｉｎｇ ａ ｔｙｐｉｃａｌ ｍｏｎｔｈ ｏｆ ｅａｃｈ ｓｅａｓｏｎ ａｔ ａｎ ｕｒｂａｎ ｓｉｔｅ ｏｆ Ｃｈｅｎｇｄｕ． Ｔｈｅ ｍａｓｓ
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４ ， ＮＯ －

３ ａｎｄ ＮＨ ＋
４ ） ｗｅｒｅ （２２． ６ ± １０． ２）

μｇ·ｍ － ３， （９． ０ ± ５． ４） μｇ·ｍ － ３ ａｎｄ （６２． ８ ± ４４． ３） μｇ·ｍ － ３， ａｃｃｏｕｎｔｉｎｇ ｆｏｒ １３． ７％ ， ５． ５％ ａｎｄ ３８． ０％ ｏｆ ＰＭ２． ５ ｍａｓｓ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ， ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ．
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ｔｈｅ ｒｅｌａｔｉｖｅ ｃｏｎｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｏｆ ｂｉｏｍａｓｓ ｂｕｒｎｉｎｇ ｔｏ ｔｏｔａｌ ＰＭ２． ５ ｗａｓ ｒｅｌａｔｉｖｅｌｙ ｈｉｇｈ ｆｏｒ ａｌｌ ｓｅａｓｏｎｓ； ｔｈｅ ｒｅｌａｔｉｖｅ ｃｏｎｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｏｆ ｓｏｉｌ ｄｕｓｔ ａｎｄ ｆｕｇｉｔｉｖｅ ｄｕｓｔ
ｉｎｃｒｅａｓｅｄ ｓｉｇｎｉｆｉｃａｎｔｌｙ ｄｕｒｉｎｇ ｓｐｒｉｎｇ； ｖｅｈｉｃｌｅ ｅｍｉｓｓｉｏｎｓ ｃｏｎｔｒｉｂｕｔｅｄ ｓｉｇｎｉｆｉｃａｎｔｌｙ ｄｕｒｉｎｇ ｓｕｍｍｅｒ； ａｎｄ ｔｈｅ ｈｉｇｈｅｓｔ ｒｅｌａｔｉｖｅ ｃｏｎｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｔｏ ＰＭ２． ５ ｄｕｒｉｎｇ
ａｕｔｕｍｎ ａｎｄ ｗｉｎｔｅｒ ｗａｓ ｓｅｃｏｎｄａｒｙ ｎｉｔｒａｔｅ ／ ｓｕｌｆａｔｅ ｆａｃｔｏｒ．
Ｋｅｙｗｏｒｄｓ： Ｃｈｅｎｇｄｕ； ＰＭ２． ５； ｃａｒｂｏｎａｃｅｏｕｓ ａｅｒｏｓｏｌ； ｗａｔｅｒ⁃ｓｏｌｕｂｌｅ ｉｎｏｒｇａｎｉｃ ｉｏｎｓ； ｓｏｕｒｃｅ ａｐｐｏｒｔｉｏｎｍｅｎｔ

１　 引言（Ｉｎｔｒｏｄｕｃｔｉｏｎ）

大气细颗粒物（ＰＭ２． ５，空气动力学当量直径小

于 ２． ５ μｍ 的颗粒物） 对人体健康 （ Ｓａｍｅｔ ｅｔ ａｌ． ，
２０００），能见度（Ｗａｔｓｏｎ， ２００２； 吴兑等， ２０１２）以及

气候变化（Ｒａｍａｎａｔｈａｎ ｅｔ ａｌ． ， ２００１）均具有重要影

响． 鉴于细颗粒物的健康、环境和气候效应，目前在

全球范围内开展了一系列 ＰＭ２． ５观测研究以了解其

来源和理化特征（Ｍａｌｍ ｅｔ ａｌ． ， ２００４； Ｖｉａｎａ ｅｔ ａｌ． ，
２００８），这对准确评估颗粒物的影响及制定相应的

控制策略具有深远的意义． 尽管中国先后开展了有

限的 ＰＭ２． ５观测研究，但却主要集中在京津冀、长三

角和珠三角地区（Ｈｅ ｅｔ ａｌ． ， ２００１； Ｙｅ ｅｔ ａｌ． ， ２００３；
Ｌａｉ ｅｔ ａｌ． ， ２００７； Ｗａｎｇ ｅｔ ａｌ． ， ２００８； 周 敏 等，
２０１３），而在人口密集且空气污染形势严峻的四川

盆地却鲜有报道 （ Ｃａｏ ｅｔ ａｌ． ， ２００７； Ｚｈａｏ ｅｔ ａｌ． ，
２０１０）． 为了减缓空气污染对该地区人体健康和社

会经济发展的负面影响，迫切需要对该地区展开

ＰＭ２． ５的污染特征及来源解析研究．
成都位于四川盆地的西部，是我国西南地区最

大的城市之一，人口超过 １０００ 万． 城区东西两侧分

别为龙泉山脉和邛崃山脉，地形比较封闭，加上较

高的静小风频率，使得该地区颗粒物浓度常年处于

较高水平（ Ｔａｏ ｅｔ ａｌ． ， ２０１３ａ； Ｔａｏ ｅｔ ａｌ． ， ２０１３ｂ）．
本研究通过 ２００９ 年 ４ 月至 ２０１０ 年 １ 月各季节典型

月份在成都城区的加强观测实验，获取了 ＰＭ２． ５中含

碳组分（含有机碳（ＯＣ）和元素碳（ＥＣ））、水溶性无

机离子和元素等第一手观测数据，探讨了 ＰＭ２． ５及其

主要化学组分的季节污染变化特征，并利用正交矩

阵因子分析模式对 ＰＭ２． ５进行来源解析，以期为当地

政府制定相应的 ＰＭ２． ５污染控制政策提供科学支撑．

２　 研究方法（Ｍｅｔｈｏｄｓ）

２． １　 样品采集

采样地点设在中国气象局成都高原气象研究

所的办公楼楼顶，距离地面约 １５ ｍ，周围是集中居

住区，５ ｋｍ 范围内无工业污染源，是较为典型的城

区大气观测站点． 研究于 ２００９ 至 ２０１０ 年期间利用

额定流量为 ５． ０ Ｌ·ｍｉｎ － １ 的小流量颗粒物采样器

（Ａｉｒｍｅｔｒｉｃｓ Ｃｏｒｐ． ， ＵＳＡ）共采集了 １２１ 组 ＰＭ２． ５样品

（见表 １）和 １０ 组空白样品． 采样期间每日（当日的

１０：００ 到次日的 １０：００）同时使用 ４７ ｍｍ 的石英滤

膜和特氟龙滤膜采集样品． 空白样品则在装载滤膜

２４ ｈ 不开机运行的情况下获取． 石英膜在采样前通

过 ８００ ℃高温灼烧 ３ ｈ 以去除可能的碳污染． 特氟

龙膜在采样前后于恒温恒湿箱（温度 ２０ ～ ２３ ℃，相
对湿度 ３５％ ～４５％ ）平衡 ２４ ｈ 后，再用精度为 １ μｇ
的电子天平（Ｓａｒｔｏｒｉｕｓ， Ｇöｔｔｉｎｇｅｎ， Ｇｅｒｍａｎｙ）进行称

量以确定 ＰＭ２． ５的质量浓度． 所有样品均放入冷冻

柜（ － １８ ℃）中保存至实验分析．

表 １　 研究期间采样信息及气象参数概况

Ｔａｂｌｅ １　 Ｓｕｍｍａｒｙ ｏｆ ｓａｍｐｌｉｎｇ ｉｎｆｏｒｍａｔｉｏｎ ａｎｄ ｍｅｔｅｏｒｏｌｏｇｉｃａｌ ｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ ｄｕｒｉｎｇ ｓｔｕｄｙ ｐｅｒｉｏｄ

季节 采样时间
样品数量

／ 个
降雨总量

／ ｍｍ
风速

／ （ｍ·ｓ － １）
相对湿度

温度
／ ℃

能见度
／ ｋｍ

春 ２００９⁃４⁃２９—２００９⁃５⁃１７ ２９ ４９ ０． ７ ± ０． ４ ６７． ９％ ±１１． ２％ ２０． ０ ± １． ９ ９． ８ ± ３． ２

夏 ２００９⁃７⁃６—２００９⁃８⁃６ ３１ ２１６ ０． ６ ± ０． ３ ７９． ２％ ±７． １％ ２５． ４ ± １． ７ １０． １ ± １． ６

秋 ２００９⁃１０⁃２６—２００９⁃１１⁃２６ ３１ １１ ０． ５ ± ０． ５ ７５． ８％ ±７． ０％ １２． ３ ± ４． ８ ７． ５ ± ３． １

冬 ２０１０⁃１⁃１—２０１０⁃１⁃３１ ３０ ０ ０． ５ ± ０． ３ ７６． １％ ±９． ５％ ７． ４ ± １． ５ ６． ８ ± ３． ３

２． ２　 实验室化学分析

采用美国沙漠研究所研制的 ＤＲＩ Ｍｏｄｅｌ ２００１
热光碳分析仪（Ａｔｍｏｓｌｙｔｉｃ Ｉｎｃ． ， ＵＳＡ）对石英膜样品

中碳组分进行测定． 根据美国 ＩＭＰＲＯＶＥ 热⁃光反射

协议（Ｔｈｅｒｍａｌ⁃Ｏｐｔｉｃａｌ Ｒｅｆｌｅｃｔａｎｃｅ）对 ＯＣ 和 ＥＣ 进行

划分，将 ＯＣ 定义为 ＯＣ１ ＋ ＯＣ２ ＋ ＯＣ３ ＋ ＯＣ４ ＋ ＯＰ，
ＥＣ 定义为 ＥＣ１ ＋ ＥＣ２ ＋ ＥＣ３ － ＯＰ． 该方法主要测试

原理及详细步骤可参考文献（Ｃａｏ ｅｔ ａｌ． ， ２００７）．
剪取 １ ／ ４ 石英膜并 加 入 １０ ｍＬ 去 离 子 水

（ ＞ １８ ２ ＭΩ），超声萃取 ｌ ｈ 后采用 ０． ４５ μｍ 的过

８４９２
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滤器过滤定容，然后使用中国科学院地球环境研究

所气溶胶实验室的 Ｄｉｏｎｅｘ⁃ ６００ 型离子色谱仪对水

溶性阴阳离子进行测定，具体分析方法可参考文献

（Ｚｈａｎｇ ｅｔ ａｌ． ， ２０１１）．
使用中国科学院地球环境研究所气溶胶实验

室能量色散仪型 Ｘ 荧光光谱仪 （ ＸＲＦ， Ｅｐｓｉｌｏｎ５，
Ｎｅｔｈｅｒｌａｎｄｓ）对特氟龙膜上气溶胶所含的元素进行

了测定，具体的分析步骤可参见文献 （Ｘｕ ｅｔ ａｌ． ，
２０１２）．
２． ３　 源解析受体模式

正交矩阵因子法（ＰＭＦ）具有同时确定污染源

廓线和源贡献的优点，且无需掌握完整的源成分清

单（Ｒｅｆｆ ｅｔ ａｌ． ， ２００７）． 考虑到我国大气颗粒物源成

分清单不完善以及受多种污染源影响的现状，本研

究采用了 ＰＭＦ 方法来识别和解析成都 ＰＭ２． ５的来源

及贡献． ＰＭＦ 模型需输入 ＰＭ２． ５及其化学成分的浓

度矩阵和测量偏差矩阵． 各化学物种的测量偏差由

平行样和空白样的标准偏差平方和的平方根所求

得． 化学物种缺失值由该物种的平均值所代替， 同

时偏差设置为该值的 ４ 倍以降低该值对结果的影响

（Ｐｏｌｉｓｓａｒ ｅｔ ａｌ． ， ２００１）． 缺失率或未检出率较高（大
于总体样品 ２０％ ） 的水溶性离子 （如 Ｃａ２ ＋ 、Ｎａ ＋ 、

Ｍｇ２ ＋ 和 Ｆ － ）被剔除，同时不确定性高或源指代性弱

的元素也被排除，因此共有 １５ 种化学物种（见表 ２）
输入模式进行运算． 此外，２００９ 年 ４ 月 ２４ 日至 ２６
日的样品由于受到严重的沙尘事件影响也被剔除

（Ｔａｏ ｅｔ ａｌ． ， ２０１３ａ）．

３　 结果与讨论（Ｒｅｓｕｌｔｓ ａｎｄ ｄｉｓｃｕｓｓｉｏｎ）

３． １　 ＰＭ２． ５季节变化特征

２００９—２０１０ 年成都城区大气 ＰＭ２． ５平均质量浓

度高达 １６５． １ μｇ·ｍ － ３，是国家环境空气质量标准

（ＧＢ３０９５—２０１２）年均 ＰＭ２． ５ 限值 （３５ μｇ·ｍ － ３ ） 的

４ ７ 倍． 成都 ＰＭ２． ５浓度季节变化特征明显，即秋冬

季显著高于春夏季（ｔ 检验，ｐ ＜ ０． ０５）． 秋冬季 ＰＭ２． ５

质量浓度较高主要是由于秋冬季太阳辐射弱，边界

层较低，静小风天气频繁，污染物难以扩散，同时秋

冬季降雨较少，有利于污染物的累积和二次气溶胶

的形成． 这也使得秋冬季成为成都地区出现霾天气

的高发季节（由表 １ 可知秋冬两季平均能见度分别

为 ７． ５ ｋｍ 和 ６． ８ ｋｍ）． 在春夏季中，太阳辐射比较

强烈，边界层较高，加上降雨对污染物有一定的清

除作用，从而使得 ＰＭ２． ５浓度处于较低水平．

表 ２　 成都 ＰＭ２． ５及其主要化学成分季节浓度水平

Ｔａｂｌｅ ２　 ＰＭ２． ５ ａｎｄ ｉｔｓ ｍａｊｏｒ ｃｈｅｍｉｃａｌ ｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎｓ ｆｏｒ ａｌｌ ｓｅａｓｏｎｓ ａｔ Ｃｈｅｎｇｄｕ μｇ·ｍ － ３

化学组分 总体 春季 夏季 秋季 冬季

ＰＭ２． ５ １６５． １ ± ８５． １ １３３． ２ ± ５５． ５ １１３． ５ ± ３９． ３ １８８． ０ ± １０６． ９ ２２５． ５ ± ７３． ２

ＯＣ ２２． ６ ± １０． ２ ２０． ７ ± ６． ０ １４． ９ ± ３． ８ ２３． ３ ± ９． ７ ３１． ５ ± １１． ６

ＥＣ ９． ０ ± ５． ４ ５． ７ ± １． ８ ７． １ ± ２． ８ １１． ６ ± ８． ０ １１． ６ ± ３． ６

ＳＯ２ －
４ ３２． ８ ± ２１． ９ １５． ５ ± ６． ０ ２７． ８ ± １２． １ ３６． ５ ± ２５． ２ ５０． ６ ± ２０． ６

ＮＯ －
３ １９． ７ ± １４． ６ ９． ７ ± ６． ２ １２． １ ± ５． ５ ２５． ５ ± １７． ６ ３１． ２ ± １２． ８

ＮＨ ＋
４ １０． ４ ± ８． ７ ４． ６ ± ４． ６ ４． ７ ± ４． ２ １３． ７ ± ８． ６ １８． ２ ± ７． ３

Ｃｌ － ５． ０ ± ３． １ ２． ７ ± １． ７ ３． ８ ± １． ４ ６． ２ ± ３． ３ ７． １ ± ３． ４

Ｋ ＋ ３． ４ ± １． ９ ３． ０ ± １． ８ ２． ２ ± ０． ８ ４． １ ± ２． ０ ４． ３ ± １． ９

Ａｌ １． ０５ ± ２． １３ ２． ４１ ± ４． ０５ ０． ３７ ± ０． ２０ ０． ６９ ± ０． ３１ ０． ８２ ± ０． ４５

Ｓｉ １． ０９ ± ２． １９ ２． ２８ ± ４． ２６ ０． ３８ ± ０． ２１ ０． ７８ ± ０． ３２ １． ０１ ± ０． ３４

Ｔｉ ０． １３ ± ０． １４ ０． １９ ± ０． ２６ ０． ０６ ± ０． ０２ ０． １１ ± ０． ０６ ０． １４ ± ０． ０５

Ｍｎ ０． １４ ± ０． ０８ ０． １１ ± ０． ０９ ０． １０ ± ０． ０５ ０． １４ ± ０． ０７ ０． ２０ ± ０． １０

Ｆｅ １． ６８ ± １． ７９ ２． ３９ ± ３． ２１ ０． ７９ ± ０． ３５ １． ３７ ± ０． ６５ ２． ２３ ± １． ００

Ｚｎ ０． ８２ ± ０． ４７ ０． ４５ ± ０． ２４ ０． ６９ ± ０． ２７ ０． ９５ ± ０． ４６ １． １９ ± ０． ５１

Ｐｂ ０． ３２ ± ０． １９ ０． １９ ± ０． ０８ ０． ２３ ± ０． ０８ ０． ３７ ± ０． ０８ ０． ４９ ± ０． ２１

Ｃｕ ０． ０５ ± ０． ０３ ０． ０３ ± ０． ０１ ０． ０４ ± ０． ０２ ０． ０７ ± ０． ０３ ０． ０８ ± ０． ０４

３． ２　 ＰＭ２． ５主要化学组分的季节变化特征

ＰＭ２． ５中 ＯＣ 和 ＥＣ 总体均值分别为 （２２． ６ ±
１０ ２） μｇ·ｍ － ３和（９． ０ ± ５． ４） μｇ·ｍ － ３，分别占 ＰＭ２． ５

浓度的 １３． ７％和 ５． ５％ ，可见碳组分是 ＰＭ２． ５的重要

组成． ＥＣ 来源于燃料高温燃烧产生的单质碳或难

溶性高分子碳聚物，在大气环境中相对稳定，因此
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它常被认作为高温燃烧源一次气溶胶的指示物

（Ｔｕｒｐｉｎ ａｎｄ Ｈｕｎｔｚｉｃｋｅｒ， １９９５）． ＯＣ 则可由成千上

万种有机物组成，除了包括污染源直接排放的一次

有机碳（ＰＯＣ），还包含由人为或天然源排放的挥发

性有机物经大气氧化作用生成的二次有机碳（ＳＯＣ）
（Ｐａｎｄｉｓ ｅｔ ａｌ． ， １９９２）． 因此，ＯＣ 与 ＥＣ 间的相互关

系可初步判断碳气溶胶的来源． 图 １ 为成都城区不

同季节 ＯＣ 与 ＥＣ 之间的关系． 由图 １ 可知，四季中

ＯＣ 和 ＥＣ 之间都呈显著线性拟合关系，初步说明碳

气溶胶主要受燃烧源的影响． ＯＣ ／ ＥＣ 比值也可辅

助判断碳气溶胶的来源，如 Ｗａｔｓｏｎ 等（２００１）曾报道

机动车源和生物质燃烧源释放的颗粒物中 ＯＣ ／ ＥＣ
比值分别为 １． １ 和 ９． ０． 注意到春季 ＯＣ ／ ＥＣ 均值

（３． ８）不仅显著高于其它季节（ ｔ 检验，ｐ ＜ ０． ０５），且
ＯＣ 与 ＥＣ 间的拟合关系较其它季节弱（Ｒ２ ＝ ０． ３２），
表明多种燃烧源的相对贡献可能发生了明显的改

变． 这可能是由于春季生物质燃烧对碳气溶胶相对

贡献较高的原因所导致的（陶俊等， ２０１１）．

图 １　 成都各季节 ＰＭ２． ５中 ＯＣ 与 ＥＣ 的拟合关系及比值

Ｆｉｇ． １　 Ｔｈｅ ｆｉｔ ｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐ ｂｅｔｗｅｅｎ ＯＣ ａｎｄ ＥＣ ｉｎ ＰＭ２． ５ ａｎｄ ＯＣ ／

ＥＣ ｒａｔｉｏ ｆｏｒ ｅａｃｈ ｓｅａｓｏｎ ａｔ Ｃｈｅｎｇｄｕ

成都城区 ＰＭ２． ５中水溶性二次离子（ＳＯ２ －
４ 、ＮＯ －

３

和 ＮＨ ＋
４ ）的总浓度为（６２． ８ ± ４４． ３） μｇ·ｍ － ３， 占

ＰＭ２． ５质量浓度的 ３８． ０％ ，可见水溶性二次离子是

ＰＭ２． ５的主要组成成分． 城区细颗粒物中 ＳＯ２ －
４ 和

ＮＯ －
３ 主要是经前体物 ＳＯ２ 和 ＮＯｘ 在大气氧化剂作

用下生成硫酸和硝酸所形成． ＮＨ ＋
４ 则通常被认为

是由氨气与大气形成的二次污染物硫酸或硝酸反

应生成（Ｓｅｉｎｆｅｌｄ ａｎｄ Ｐａｎｄｉｓ， ２００６）． 因此水溶性二

次离子主要有硫酸铵和硝酸铵两种形态． 由表 ２ 可

知，水溶性二次离子秋冬季的浓度均值 （ ８７ ７
μｇ·ｍ － ３）远高于春夏季（３７． ５ μｇ·ｍ － ３），表明了秋

冬季稳定的边界层条件，有助于 ＳＯ２和 ＮＯｘ 的大气

氧化过程，从而有利于硫酸盐和硝酸盐的生成． 此
外，硝酸铵具有半挥发性，在秋冬季温度较低的情

况下有利于硝酸盐以颗粒态形式存在．
３． ３　 成都城区 ＰＭ２． ５的来源解析

图 ２　 ＰＭＦ 方法解析出的源廓线图

Ｆｉｇ． ２　 Ｓｏｕｒｃｅ ｐｒｏｆｉｌｅｓ ｄｅｒｉｖｅｄ ｆｒｏｍ ＰＭＦ

为了确定因子（源）数量，分别对模型进行了多

次运算，通过比较分析，最终确定 ５ 个因子最为合

理． 在此条件下所获得的 ＰＭ２． ５质量浓度及化学成分

的重建值与实测值的 Ｒ２ 在 ０． ７８ 至 ０． ９７ 间，其中

ＰＭ２． ５重建值与实测值间的 Ｒ２为 ０ ９７，斜率为 １． ０２．
５ 个因子的源廓线和贡献如图 ２ 和 ３ 所示，可判断

分别为：①土壤尘及扬尘、②生物质燃烧、③机动车

源、④二次硝酸盐 ／硫酸盐和⑤其它，对大气 ＰＭ２． ５的

０５９２
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平均贡献率分别为 １４． ３％ 、２８ ０％ 、２４． ０％ 、３１． ３％
和 ２． ４％ ．

第 １ 个因子中，因子对 Ａｌ、Ｓｉ、Ｔｉ 和 Ｆｅ 等地壳元

素的贡献较大，符合土壤尘及扬尘的源谱特征． 由

图 ３ 可知该源在春季期间贡献率为 ２８． ８％ ，显著高

于其它季节（约 １０％ ）． 成都地处四川盆地，虽西靠

青藏高原，北有岷山和秦岭山脉作为天然屏障，但
春季北方大范围的沙尘受风力夹挟南迁仍可传输

至成都，如 ２００９ 年 ４ 月 ２４ 日至 ２６ 日期间成都大气

ＰＭ２． ５受到北方沙尘的严重影响（Ｔａｏ ｅｔ ａｌ． ， ２０１３；
Ｗａｎｇ ｅｔ ａｌ． ， ２０１３）． 尽管在 ＰＭＦ 模式中已排除这

些极端事件的影响，但成都春季降雨较少，难以清

除土壤尘所携带的细颗粒，且细颗粒经干、湿沉降

聚集在地面后仍可在自然力或人为活动的影响下

以扬尘形式再次进入大气，从而使得春季大气颗粒

物受到土壤尘及扬尘的影响较重．

图 ３　 ＰＭＦ 法解析出的源在各季节对 ＰＭ２． ５质量浓度的平均贡

献率

Ｆｉｇ． ３　 Ｅｓｔｉｍａｔｅｄ ａｖｅｒａｇｅ ｓｏｕｒｃｅ ｃｏｎｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ ｔｏ ＰＭ２． ５ ｍａｓｓ

ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｂａｓｅｄ ｏｎ ＰＭＦ ｆｏｒ ｅａｃｈ ｓｅａｓｏｎ

第 ２ 个因子中，因子对 Ｋ ＋ 和 ＯＣ 的贡献最大，
同时对 Ｃｌ － 的贡献也相对较高． 据文献报道，生物

质燃烧过程释放的颗粒物中富含 ＯＣ、Ｋ ＋ 、ＥＣ 和

Ｃｌ － 等组分（Ｅｎｇｌｉｎｇ ｅｔ ａｌ． ， ２００９），同时细颗粒物中

Ｋ ＋ 通常被认为是生物质燃烧的示踪物 （ Ｄｕａｎ
ｅｔ ａｌ． ， ２００４）． 因此，可以判断该因子为生物质燃烧

源． 该因子对 ＰＭ２． ５的贡献率在各季节中虽变化不

大，但总体贡献率达 ２８． ０％ ，说明生物质燃烧源是

成都城区大气 ＰＭ２． ５的重要来源． 在全国生物质燃烧

的污染物排放清单研究中，四川省的生物质燃烧活

动（以燃料秸秆、薪柴和露天秸秆燃烧为主）所释放

的 ＰＭ２． ５量居全国首位（陆炳等， ２０１１）． 这些都表

明生物质燃烧是成都乃至四川省的重要空气污

染源．
第 ３ 种因子中，因子对 ＥＣ、Ｚｎ、Ｃｕ 和 Ｐｂ 等组分

的相对贡献较大． 燃料在机动车引擎的高温燃烧下

可释放出大量的 ＥＣ （Ｈｕａｎｇ ｅｔ ａｌ． ， ２００６）． Ｚｎ 和

Ｃｕ 可来自于轮胎、刹车片和润滑油 （唐孝炎等，
２００６）． 虽然政府自 ２０００ 年起明令禁止添加 Ｐｂ 作

为汽油中的抗爆剂，但原油中仍含有微量的 Ｐｂ，另
外刹车磨损过程亦会产生 Ｐｂ 颗粒（ Ｌｏｕｇｈ ｅｔ ａｌ． ，
２００５）． 因此，该因子较符合机动车源的排放特征．
源解析结果显示，该类因子对成都 ＰＭ２． ５的平均贡献

率为 ２４． ０％ ，其中在夏季的贡献率最高，达 ３８． ９％ ．
这可能是由于夏季较为频繁的降雨不仅抑制了扬

尘的生成，且能减少周边生物质燃烧气溶胶对城区

的影响，从而突显了城区机动车源排放的贡献．
第 ４ 种因子中，因子对 ＮＨ ＋

４ 、ＳＯ２ －
４ 和 ＮＯ －

３ 的

贡献率最大，由此可判断该因子属于二次硝酸盐和

二次硫酸盐． 该因子代表着成都城区及周边化石燃

料燃烧（如机动车燃油等）和生物质燃烧活动产生

的气态污染物通过光化学反应所形成的二次污染．
源解析结果显示，该因子对 ＰＭ２． ５在秋冬季的贡献率

（均值为 ４０． ２％ ）明显高于春夏季（２１． ７％ ）． 这表

明了成都秋冬季边界层稳定和降雨少等天气条件

更加有利于二次污染的形成，进而使它成为秋冬季

高 ＰＭ２． ５浓度水平的重要因素．
第 ５ 种因子中，因子对 Ｍｎ、Ｆｅ、Ｃｌ － 、Ｚｎ 和 Ｐｂ 等

组分贡献较大，表明可能来自于制造工厂的工序过

程，但该因子对 ＰＭ２． ５ 的贡献率较低，年平均仅为

２． ４％ ．

４　 结论（Ｃｏｎｃｌｕｓｉｏｎｓ）

１） 成都城区大气 ＰＭ２． ５ 平均质量浓度高达

１６５ １ μｇ·ｍ － ３，远高于国家环境空气质量标准限

值． ＰＭ２． ５及其主要化学成分浓度水平呈现出秋冬

季高于春夏季的季节变化特点，是污染源与天气条

件的综合影响结果．
２）成都城区大气 ＰＭ２． ５中 ＯＣ 与 ＥＣ 各季节都呈

现出显著的线性拟合关系，表明了碳气溶胶受燃烧

源的重要影响． 但 ＯＣ ／ ＥＣ 值在春季存在明显差异，
表明春季受生物质燃烧的相对贡献可能更高． 此

外，水溶性二次离子总平均浓度为 ６２． ８ μｇ·ｍ － ３，占
ＰＭ２． ５质量浓度的 ３８． ０％ ，是 ＰＭ２． ５的主要组成部分．

３）基于 ＰＭＦ 模式方法，成都城区 ＰＭ２． ５的来源

１５９２
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和贡献分别为：土壤尘及扬尘（１４． ３％ ）、生物质燃

烧（２８． ０％ ）、机动车源（２４． ０％ ）、二次硝酸盐 ／硫酸

盐（３１． ３％ ）和其它（２． ４％ ）． 就季节变化而言，生
物质燃烧源贡献率在四个季节均维持在较高水平；
土壤尘及扬尘的贡献率在春季显著提高； 机动车源

的贡献率在夏季中表现突出； 而二次硝酸盐 ／硫酸

盐的贡献率在秋冬季中则最为显著．

责任作者简介： 陶俊（１９７９—），男，博士，副研究员． 主要的

研究方向是大气环境与大气化学，已发表论文 ４０ 余篇．
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