
（HUANJING KEXUE）
第  45 卷       第  3 期
2024 年  3 月  15 日ENVIRONMENTAL SCIENCE

中国省域差异化碳达峰评价方法与应用 …………………………刘润璞， 彭栓， 陈玉烁， 陈民， 张楠， Nihed Benani， 吕连宏， 阳平坚  （1233）
全生命周期视角下中国建筑碳排放空间关联网络演化及影响因素分析 …………………………………………………任晓松， 李昭睿  （1243）
京津冀地区城市三生空间碳代谢效率特征及演进模式………………………………………………………………田超， 程琳琳， 邵盈钞  （1254）
太原市“十四五”规划大气污染防治政策的 CO2协同效益评估 ………………肖婷玉， 束韫， 李慧， 王涵， 李俊宏， 严沁， 张文杰， 姜华  （1265）
湖南省工业领域碳减排与空气质量改善协同……………………………………李楠， 刘弯弯， 朱书涵， 邢晓雯， 汤克勤， 王松伟， 白露  （1274）

“双碳”背景下河南省电力行业中长期控煤降碳路径 ……………………………张静， 杨萌， 张伟， 曹东， 赵静， 李勃， 薛英岚， 蒋洪强  （1285）
郑州市公交车队电动化减污降碳环境效益 …………………………………………………邹超， 汪亚男， 吴琳， 何敬， 倪经纬， 毛洪钧  （1293）
长江中游城市群城市化对 PM2. 5浓度的多尺度驱动机制 ……………………………………………………张政， 周廷刚， 周志衡， 昌悦  （1304）
天山北坡城市群 PM2. 5浓度时空分布特征及影响因素分析 …………………………………………………………王相男， 张喆， 刘方青  （1315）
天津市 PM2. 5碳组分空间差异性及来源解析 ……………………………………………………武甫亮， 吴建会， 戴启立， 肖致美， 冯银厂  （1328）
贵阳市花溪城区大气 PM2. 5中碳质气溶胶的变化特征及来源解析 ………………………桂佳群， 杨员， 王显钦， 李云武， 闫广轩， 徐鹏  （1337）
新乡市大气 PM2. 5中水溶性离子的污染特征、 来源解析及气象影响分析

…………………………………………………刘桓嘉， 李岚清， 李焕莉， 任言， 许梦源， 贾梦珂， 刘恒志， 杨莹， 宋天颂， 洪启航  （1349）
2017~2018 年冬季菏泽大气 PM2. 5中金属元素特征及健康风险评估 …………………………杜虹萱， 任丽红， 赵明升， 韩慧霞， 徐义生  （1361）
北京市臭氧污染跳变型特征及影响因素分析 ……………………潘锦秀， 安欣欣， 刘保献， 李云婷， 李倩， 孙峰， 张章， 邱启鸿， 陈阳  （1371）
南京夏季大气臭氧光化学特征与敏感性分析 …………………………………………罗丽彤， 章炎麟， 林煜棋， Ahsan Mozaffar， 曹梦瑶  （1382）
苏州市初夏臭氧污染成因及年际变化 ……………………………吴也正， 张鑫， 顾钧， 缪青， 魏恒， 熊宇， 杨倩， 吴斌， 沈文渊， 马强  （1392）
长江中游典型湖泊沉积物重金属分布特征、 生态风险评估及溯源 ……………………………卢洪斌， 卢少勇， 李响， 张森霖， 黄张根  （1402）
基于 PCA-APCS-MLR 模型的乌梁素海表层沉积物重金属时空分布及来源解析

………………………………………………………………………崔志谋， 史小红， 赵胜男， 卢俊平， 张昊， 刘莹慧， 郭鑫， 王彦隽  （1415）
重庆市长寿湖水库表层水体重金属时空分布及风险评价……………………张瑞溪， 刘娅君， 罗泳楠， 李杰芹， 李彩霞， 李佳佳， 张成  （1428）
长江流域微塑料污染特征及生态风险评价 ………………………………………………………李思琼， 王华， 储林佑， 曾一川， 闫雨婷  （1439）
宜昌市东山运河微塑料污染评估及年排放量估算……………………………丁爽， 李卫明， 张续同， 刘子健， 高雅坤， 李映成， 王芳炜  （1448）
汜水河（荥阳段）入河排污口水体微塑料赋存特征及风险评估 …………赵长民， 和兵， 李和通， 张瑞琪， 李银月， 张发文， 桂新， 马丽  （1457）
宁夏入黄排水沟中药物和个人护理品的污染特征与生态风险评价 ……………………高礼， 李凌云， 郑兰香， 吴海娟， 陶红， 刘邓超  （1468）
浙南瓯江流域水体抗生素污染特征及风险评价 ………………………………………钟奕昕， 李立湘， 吴鑫， 周施阳， 姚飞延， 董好刚  （1480）
鄱阳湖沉积物中多环芳烃的时空分布及源解析 ……………………马妍， 孙晨， 毕笳乐， 张波涛， 刘艳， 邵鹏， 刘统， 王圣瑞， 钟文军  （1492）
杭州湾南岸 20 a水质净化功能变化及预测 ………………………………………………………王珊珊， 曹公平， 徐明伟， 黄君宝， 曾剑  （1502）
不同缓冲区的土地利用方式对地表水水质的影响：以海河流域天津段为例 ……………代孟均， 张兵， 杜倩倩， 孙季珲， 田蕾， 王义东  （1512）
长江流域安庆段浅层地下水水化学特征及控制因素………………………………刘海， 宋阳， 李迎春， 魏伟， 赵国红， 王旭东， 黄健敏  （1525）
富营养化湖泊藻华腐解产生的溶解性有机质动态变化及其环境效应 ………………………张瑾， 陈明滢， 郝智能， 钟寰， 何欢， 雷沛  （1539）
紫外光活化亚硫酸盐降解水中卡马西平 ………………………………………………………………………………………林涛， 苑宇杰  （1553）
再生水消毒副产物的检测、 生成与控制 ………………………………………………………………………廖雨枫， 王正， 潘旸， 李爱民  （1561）
3 种人工湿地基质材料对氨氮的吸附特性 …………………………………………何强， 陈博文， 杨雨静， 周全， 刘彦君， 王志刚， 程呈  （1577）
基于改进遥感生态指数的青藏公路那（曲）安（多）段生态环境评估及驱动机制分析 ……………………傅楷翔， 贾国栋， 余新晓， 王旭  （1586）
基于 AWRSEI的岱海流域生态环境质量时空演变及驱动因子分析 ……………………………………………………赵嘉丽， 李兴， 孙冰  （1598）
定量评估气候变化对长江中下游地区植被 GPPGS变化的影响 ……………………………………徐勇， 盘钰春， 邹滨， 郑志威， 郭振东  （1615）
基于 Meta 分析的煤矿区植被恢复对土壤有机碳储量的影响 ……………李健明， 康雨欣， 蒋福祯， 宋明丹， 祁凯斌， 卢素锦， 李正鹏  （1629）
连续周年轮作休耕对土壤团聚体稳定性及有机碳的影响 ………鲁泽让， 李永梅， 杨春怀， 夏梓泰， 程伟威， 王自林， 赵吉霞， 范茂攀  （1644）
4 种改良剂对酸性紫色土肥力及活性有机碳组分的影响 ………………丁馨茹， 严宁珍， 王子芳， 李志琦， 黄容， 王洋， 代文才， 高明  （1655）
不同植茶年限土壤氮素组分变化及其与环境因子关系 …………………邵奇， 吴涛， 解雪峰， 徐梓晴， 李文琦， 蒋国俊， 张建珍， 徐飞  （1665）
黄河下游典型湿地土壤养分及其生态化学计量特征 …………………………………………王传盈， 王凯月， 王浩然， 张梦迪， 周云凯  （1674）
覆膜年限和有机肥施用对花生田耕层土壤微塑料赋存特征的影响

……………………………………………………………宋宁宁， 李梦佳， 王学霞， 刘君， 王芳丽， 宗海英， 黄小丽， 王斌， 梁丽娜  （1684）
秸秆还田和添加生物炭对热带地区稻菜轮作体系中淹水后土壤温室气体排放的影响

…………………………………………………胡天怡， 车佳玥， 胡煜杰， 陈绮琦， 张冬明， 雷菲， 曾建华， 汤水荣， 伍延正， 孟磊  （1692）
耕作深度调控秸秆还田对农田土壤呼吸的影响 ……………………………………………陈曦， 张彦军， 邹俊亮， 李天姿， 于媛， 李晶  （1702）
基于遥感时-空-谱特征及随机森林模型的土壤重金属空间分布预测 ……………王泽强， 张冬有， 徐夕博， 王兆鹏， 杨东宇， 宋晓宁  （1713）
黄河流域农田土壤重金属污染特征及其优先控制源分析……………………………李军， 李旭， 李开明， 焦亮， 台喜生， 臧飞， 曹素珍  （1724）
广西贺州市典型矿区周边耕层土壤 Cd 通量特征 ……………………………杨烨宇， 李程， 杨忠芳， 张起钻， 邹胜章， 宋淑娥， 蔡贺清  （1739）
基于信息扩散模型的沣东新城区土壤重金属潜在生态风险评估………………………………………………………杨楠楠， 韩玲， 刘明  （1749）
湘西地区土壤重金属污染溯源分析及环境质量评价 ……肖凯琦， 徐宏根， 甘杰， 戴亮亮， 李毅， 李凯， 许青阳， 张俊， 邓世民， 李颖  （1760）
典型行业再利用土壤重金属含量分布、 来源解析及生态风险评价…………………………沈城， 王文娟， 沙晨燕， 谢雨晴， 王敏， 吴健  （1769）
省级尺度土壤 As迁移转化与水稻安全种植区划：以贵州省为例…………………………董心月， 吴勇， 周子寒， 王佛鹏， 张云霞， 宋波  （1781）
谷壳灰硅肥改善土壤质量降低水稻镉砷累积的效应………………………………易轩韬， 欧阳坤， 辜娇峰， 李倩， 游萍， 周航， 廖柏寒  （1793）
EDDS 对土壤铜镉有效性及蓖麻吸收转运的影响 ……………………………………………………………………刘文英， 吴刚， 胡红青  （1803）
叶面调理剂对复合污染农田小麦籽粒 Cd、 As和 Pb 累积的阻控效应 …肖冰， 王秋实， 高培培， 赵全利， 杨威， 王钊， 刘文菊， 薛培英  （1812）
民勤绿洲退耕地土壤微生物群落结构与功能多样性特征 ……………………………李常乐， 张富， 王理德， 赵赫然， 赵学成， 张恒平  （1821）
宏基因组揭示紫色土中邻苯二甲酸酯去除的微生物学机制 ………………………………李雨桐， 余海， 刘坤， 柏宏成， 汪军， 朱正杰  （1830）
养鸡场空气微生物污染及工人呼吸暴露风险 …………………………………………白渔樵， 孙兴滨， 仇天雷， 郭雅杰， 高敏， 王旭明  （1840）
玛瑙河多环境介质和铜锈环棱螺体内微塑料的赋存特征 ……………高雅坤， 李卫明， 张续同， 刘子健， 李映成， 丁爽， 王芳炜， 刘流  （1849）
不同官能团微塑料对斑马鱼胚胎菌群和代谢功能的胁迫效应 …………………………………闫振华， 张燕， 包旭辉， 朱培元， 陈玉芳  （1859）
《环境科学》征订启事（1427）  《环境科学》征稿简则（1576）  信息（1654）

目       次



第 45 卷第 3 期

2024 年 3 月

Vol.45 No.3
Mar.， 2024环 境 科 学Environmental Science

苏州市初夏臭氧污染成因及年际变化

吴也正 1，2， 张鑫 3，4*， 顾钧 2，5， 缪青 2，5， 魏恒 2，5， 熊宇 2，5， 杨倩 2，5， 吴斌 1， 沈文渊 1， 马强 3*

（1.  苏州市环境监测站， 苏州 215000； 2. 江苏省环境保护空气复合污染物监测重点实验室， 苏州 215000； 3. 生态环境部环

境规划院大气环境规划研究所， 北京 100041； 4. 北京大学环境科学与工程学院， 环境模拟与污染控制国家重点实验室， 
北京 100871； 5. 江苏省苏州环境监测中心， 苏州 215000）
摘要： 以 2017~2021 年的 5~6 月苏州市城区站点的大气污染物浓度为研究对象，分析了臭氧（O3）、 氮氧化物（NOx）、 总氧化剂

（Ox）、 一氧化碳（CO）和挥发性有机物（VOCs）等污染物的变化特征，利用基于观测的模型（OBM）研究了 O3污染成因及其年际变

化，解析了环境空气 VOCs的主要来源及其变化趋势 . 结果表明：①近年来苏州 Ox平均体积分数以及 NOx和 CO 平均浓度整体呈

下降趋势，但 VOCs的体积分数整体呈上升趋势；O3污染天光化学反应前体物浓度水平仍较高，且显著高于优良天 . ②近年来苏

州 O3生成处于 VOCs控制区；苏州市 VOCs和 NOx长期减排比例应不低于 5∶1，在 VOCs控制方面应注重对芳香烃和烯烃的减排 .
③源解析结果显示，工业排放、 汽油车尾气和柴油机尾气是苏州市 VOCs的主要排放源；近年来工业排放源和溶剂使用源有所下

降，但汽油车尾气源和油气挥发源贡献率上升明显，且上述两类污染源排放 VOCs的 O3生成潜势较高 . ④综合分析各排放源对 O3
生成潜势的贡献发现，溶剂使用源和汽油车尾气源的 VOCs排放是影响苏州市 O3生成的关键因素 .
关键词： 臭氧； O3-NOx-VOCs敏感性； 源解析； 基于观测的模型（OBM）； 苏州市

中图分类号： X515 文献标识码： A 文章编号： 0250-3301（2024）03-1392-10 DOI： 10. 13227/j. hjkx. 202304103

Ozone Pollution in Suzhou During Early Summertime： Formation Mechanism and 

Interannual Variation
WU Ye-zheng1，2，  ZHANG Xin3，4*，  GU Jun2，5，  MIAO Qing2，5，  WEI Heng2，5，  XIONG Yu2，5，  YANG Qian2，5，  WU Bin1，  SHEN Wen-yuan1，  MA Qiang3*

（1. Suzhou Environmental Monitoring Station， Suzhou 215000， China； 2. Key Laboratory of Atmospheric Combined Pollution Monitoring， Department of Ecology and Environment of 
Jiangsu Province， Suzhou 215000， China； 3. Institute of Atmospheric Environment， Chinese Academy of Environmental Planning， Beijing 100041， China； 4. State Key Joint 
Laboratory of Environmental Simulation and Pollution Control， College of Environmental Sciences and Engineering， Peking University， Beijing 100871， China； 5. Jiangsu Suzhou 
Environmental Monitoring Center， Suzhou 215000， China）
Abstract： This study investigated the concentrations of atmospheric pollutants in the urban area of Suzhou from May to June， 2017-2021.  The variation characteristics and annual 
changes of ozone （O3）， nitrogen oxide （NOx）， total oxidant （Ox）， carbon monoxide （CO）， and volatile organic compounds （VOCs） were analyzed.  The O3 formation mechanism and 
its annual changes were studied using an Observation-Based Model （OBM）， and VOCs source apportionments and their trends were discussed.  The results indicated that ① The 
volume fractions of Ox and the concentrations of NOx and CO have decreased in the urban area of Suzhou in recent years， while the volume fractions of VOCs have increased， and 
sufficient photochemical conditions for O3 formation still existed during polluted days.  ② The O3-NOx-VOCs sensitivity in Suzhou was in the VOCs-limited regime.  The long-term 
reduction ratio between VOCs and NOx should not be less than 5∶1， and aromatics and alkenes were the critical VOCs for mitigating O3 pollution.  ③ The results of VOCs source 
apportionment revealed that industrial emissions， gasoline vehicle exhaust， and diesel engine exhaust were the major sources of VOC emissions in Suzhou.  Industrial emissions and 
solvent usage declined from 2017 to 2021； however， gasoline vehicle exhaust and gasoline evaporation， which possess higher O3 formation potential（OFP）， increased significantly.  
④ The OFP source apportionments results indicated that controlling VOC emissions from solvent usage and gasoline vehicle exhaust is crucial for O3 pollution control in Suzhou.
Key words： ozone； O3-NOx-VOCs sensitivities； source apportionments； observation-based model （OBM）； Suzhou

环境空气高浓度臭氧（O3）能够对人体健康和生

态环境产生一系列不利影响，不仅能够增强大气氧

化性，促进其他污染物的转化，还会对人体产生致

癌、 致敏和致畸变，对农作物产生减产等不利健康和

生态影响［1～4］. 此外，O3是第三重要的温室气体，能够

导致全球变暖［5］. O3在大气化学反应、 生态效应和气

候变化中扮演着重要的角色，因此广受关注 .
2013 年我国开始实施《大气污染防治行动计

划》，并于 2016 年实施修订后的《大气污染防治法》，

2018 年开展了《打赢蓝天保卫战三年行动计划》，一

系列清洁空气行动和计划使得全国细颗粒物（PM2. 5）

浓度显著下降［6］，但区域性光化学污染形势仍较为严

峻，突出表现为近地面 O3浓度波动升高且污染范围

逐渐扩大［7～10］. 长江三角洲（长三角）地区是我国经济

最为发达的地区之一，也是我国 O3污染较为严重的

区域之一 . 目前，O3已经成为制约长三角地区空气质

量改善最重要的污染物，控制 O3污染也成为这一区

域当前最迫切的需求［11～15］. O3是在光照条件下，由挥

收稿日期： 2023-04-13； 修订日期： 2023-06-06
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发性有机物（VOCs）和氮氧化物（NOx）发生光化学反

应而生成的，O3生成对各前体物的敏感性在不同区

域和季节均有不同的特征［16，17］. 因此众多学者对长三

角地区 O3生成敏感性和 O3前体物来源开展了研究，

空气质量模型和基于观测的模型计算结果显示，长

三角城市地区 O3 生成处于 VOCs 控制区或 VOCs 和
NOx的协同控制区［18～20］，O3生成对人为源 VOCs 最为

敏感［21］. 近年来长三角区域环境空气污染物浓度变

化显著，VOCs 和 NOx组成以及浓度的年际差异较为

明显［22，23］，针对典型城区 O3前体物浓度变化及其对 O3
污染影响的研究较为缺乏，无法有效支撑当前长三

角地区 O3污染的精细化管控 .
苏州市位于江苏省东南部，是长三角城市群的

中心城市之一 . 苏州市近年来空气质量显著提升，

2021 年相比 2017 年 PM2. 5、 粗颗粒物（PM10）、 二氧化

氮（NO2）、 二氧化硫（SO2）和一氧化碳（CO）的年评价

值均明显下降，但是 O3 年评价值上升了 5. 9%. O3 已

经成为影响苏州市空气质量的一项重要污染物，控

制 O3污染成为持续深入打好污染防治攻坚战中面

临的一项紧迫任务 . 2017~2021 年苏州市 O3 污染天

数共计发生 194 d，其中 5~6 月 O3 污染达 85 d，占比

为 43. 8%；5 a 中 O3中度污染以上天数共计 19 d，5~6
月共计占 10 d，占比为 52. 6%. 因此，探究苏州市 5~6
月 O3 污染特征与成因对提升其全年空气质量具有

重要意义 . 本研究选取 2017~2021 年的 5~6 月 O3 及

其前体物和气象参数监测数据，分析了苏州环境空

气 O3及其前体物的浓度水平、 变化特征和 O3优良天

与污染天前体物浓度的差异及其年际变化，基于观

测的模型（OBM）识别了 O3 生成控制区及关键敏感

性物种，利用正定矩阵因子分解法（PMF）获得了

VOCs 的主要来源，并讨论了 VOCs 敏感物种及其来

源的变化趋势，，以期为苏州市 O3污染精细化防治提

供技术支撑 .
1　材料与方法

1. 1　观测与资料收集

本研究基于国家 VOCs 组分网苏州南门超级站

（南门站）监测数据开展分析 . 南门站位于苏州市环

境 科 学 研 究 所 办 公 大 楼 四 楼 楼 顶（120. 63° E， 
31. 29°N），见图 1. 站点布设符合《环境空气质量监测

点位布设技术规范（试行）》（HJ 664-2013）相关要求，

站点附近主要为居民和商业混合区，周边无明显的

局地大气污染源，对于研究苏州环境空气质量具有

代表性，适于开展 O3 污染特征与成因分析等相关

研究 .
环境空气 O3监测采样口距离地面高度为 15 m，

在同一地点同步观测 VOCs、 NOx 和 CO 等气态污染

物 . 气象数据（温度、 湿度、 风速风向和气压）选取苏

州市气象站数据进行同比分析，气象站与南门站距

离约 4 km，二者周围环境基本类似 . 本研究选取

2017~2021 年的 5~6 月 O3 及其他气态污染物（VOCs、 
NOx和 CO）数据以及气象参数进行分析 .

O3、 NOx和 CO 等常规气态污染物的监测仪器均

为美国赛默飞公司生产 . O3的监测方法为紫外光度

法（model 49i），该仪器体积分数的检测下限为 1. 0 × 
10−9；NOx的监测方法为化学发光法（model 17i），该仪

器体积分数的检测下限为 1. 0 ×10−9；CO 的监测方法

为气体过滤相关法（model 48i），该仪器体积分数的检

测下限为 0. 04 × 10−6. 采用荷兰 Synspec GC955-611/
811 在线监测仪对环境空气 VOCs 开展自动监测 .
GC955-611/811 由低碳（C2~C6）分析仪和高碳（C6~C12）

分析仪两套仪器组成，并采用 FID 和 PID 双检测器组

图 1　观测点位置及周围环境示意

Fig.  1　Location of the ambient air monitoring site
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合，可检出 28种烷烃、 11种烯烃、 16种芳香烃以及乙

炔等共计 56 种 VOCs，检测时间分辨率为 1 h，工作环

境温度和湿度要求分别为 5~35°C和 20%~90%.
1. 2　质量保证与质量控制

本研究中所有污染物监测仪器均在 22°C 的恒温

环境下运行 . 为确保仪器监测准确性，O3分析仪每年

定期进行 O3校准仪的量值溯源，其他常规污染物分

析仪每月通过标准物质进行校准 . 在线 VOCs监测仪

定期进行校准：每日使用标准混合气体对仪器各组

分进行单点（工作点）检查与校准，并对氢气发生器、 
载气、 零气发生器性能检查与流量等各项指标检查；

每周开展仪器状态和运行状况巡检，内容包括：主要

性能指标检查、 氢气发生器、 载气和零气供应情况

检查，基线空白漂移和响应值；使用标准气体混合物

（PAMS，Linde）每周对仪器各组分进行单点检查与校

准，每月开展 5 个浓度点的校准曲线更新，单物种多

点线性要求相关系数（R2）不低于 0. 991；每 3 个月开

展一次采样管路清洗 .
1. 3　数据处理方法

1. 3. 1　污染物浓度数据处理

参考《环境空气质量评价技术规范（试行）》（HJ 
663-2013）［24］和《环境空气质量指数（AQI）技术规定

（试行）》（HJ 663-2012）［25］等中国生态环境部颁布的

相关标准进行空气质量评价 . O3日最大 8 h滑动平均

值（MDA8 O3）为 O3的日评价值，月和年评价值为 O3日

评价值的第 90 百分位数 . 所有污染物浓度均在参比

状态下（101. 325 kPa， 25°C）测定 .
1. 3. 2　VOCs的 O3生成潜势

采用最大增量反应活性（MIR）因子加权法计算

O3 生成潜势（OFP）以评估 VOCs 对 O3 生成的潜在贡

献［26］. OFP计算公式如下：

OFP = ∑MIR i × [ VOC i ]
式中，OFP 为 O3生成潜势，μg·m−3，MIRi为第 i 种 VOC
的最大增量反应活性，g·g−1，［VOCi］为第 i 种 VOC 的

浓度，μg·m−3.
1. 3. 3　基于观测的模型

基于观测的模型（OBM）是一个用实际观测资料

来评价 O3生成对其前体物排放灵敏性的箱式模型 .
将 O3、 NOx、 SO2、 CO、 VOCs 以及温度、 湿度、 压力等

逐小时观测数据输入模型中进行 O3化学生成与消耗

的计算 . 本研究中 OBM 模型使用的化学机制为 MCM
（v3. 3. 1，http：//mcm. leeds. ac. uk/MCM），MCM 是一种

近似详细的化学机制，可以用来模拟近真实情况下

的大气光化学反应过程，并逐一计算每个 VOCs物种

的消耗路径，量化其中包含的所有物种反应速率，本

研究 OBM 计算使用的框架为 F0AM［27］.
利用 OBM 模型计算了相对增量反应性（RIR）以

评估 O3 对前体物的敏感性［28］. RIR 值为正表明 O3 生

成对此污染物敏感，且 RIR 值越大表明该前体物越为

优控物种［29，30］. 在假设污染源减排 20% 的情况下计算

不同 O3 前体物的 RIR 值，O3 前体物主要包括 NOx、 
CO、 人为源 VOCs（AHC）以及植物源 VOCs（BHC，异

戊二烯）. 为进一步判断 O3生成对人为源 VOCs 的敏

感性，本研究计算了烷烃、 烯烃（除异戊二烯）、 炔烃

和芳香烃的 RIR. 其相关计算公式如下：

RIR ( X ) =
   PO3 ‐NO( )X - PO3 ‐NO( )[ ]X - Δ [ ]X

PO3 ‐NO( )X
   

ΔS ( X )
S ( X )

式中，X 为某个特定物种，S（X）为物种 X 在一定时间

内的排放总量，ΔS（X）为假设的源效应变化造成排放

总量的变化，ΔX 为因假设的源效应变化造成物种 X

浓度的变化量，PO3 ‐NO 为 09：00~15：00 的 O3 生成速率

的平均值 .
1. 3. 4　正定矩阵因子分解法

本研究采用正定矩阵因子分解法（PMF， v5. 0）
对环境空气 VOCs开展来源解析，通过调整试验不确

定性参数和不同因子参数，使得残差矩阵最小化，从

而提高观测结果与 PMF 模拟结果的相关性［31～34］. 根

据实际观测情况，参考中国生态环境部发布的技术

文件：城市大气挥发性有机化合物（VOCs）监测技术

指南（试行）中列举的 VOCs物种，选择具有明显污染

源特征、 反应活性相对较低、 变化规律明显的 VOCs
物种进行源解析，共计筛选出 12种烷烃、 6种烯烃和

6种芳香烃等 24种 VOCs，对不同年份的 VOCs开展来

源解析 . 分析 VOCs 各源贡献的差异，并计算各源

VOCs 的 OFP，以分析不同污染源对 O3生成贡献的变

化情况 .
2　结果与讨论

2. 1　O3污染概况

2017~2021 年苏州 ρ（O3）年评价值分别为 159、 
159、 171、 162和 162 μg·m−3. 年际变化呈现先上升后

下降的趋势，2019 年最高、 2020 和 2021 年相比 2019
年略有下降 . 分析各年 O3月评价值的 Spearman 秩相

关系数发现［35，36］，3、 5~6 和 8~12 月 O3 年际变化均整

体 呈 现 上 升 趋 势 ；2、 4 和 7 月 整 体 呈 现 下 降 趋

势 . 2017~2021 年苏州 ρ（O3）月评价值最高分别为

197、 185、 209、 202 和 201 μg·m−3，除 2018 年出现在 9
月外，其余年份均出现在 5 月或 6 月，见图 2.  2017~
2021 年的 5~6 月苏州环境空气以 O3为首要污染物的
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天数分别为 40、 38、 41、 42 和 43 d，其他污染物作为

首要污染物的天数分别为 8、 10、 4、 2 和 4 d（AQI≤50
不计算首要污染物［24］）. O3已经成为影响苏州 5~6 月

环境空气质量最主要的污染物 .

2017~2021 年 5~6 月苏州 ρ（MDA8 O3）算术平均

值分别为 130、 127、 137、 130 和 137 μg·m−3，上述时

期 ρ（MDA8 O3）的第 90 百分位数分别 185、 175、 209、 
194 和 201 μg·m−3. ρ（MDA8 O3）算 术 平 均 值 和

ρ（MDA8 O3）的第 90 百分位数年际变化不完全一致，

2020 年 ρ（MDA8 O3）算术平均值与 2017 年基本持平，

ρ（MDA8 O3）的第 90百分位数 2020年高于 2017年；整

体来看二者年际变化均呈现上升趋势，算术平均值

和 第 90 百 分 位 数 的 年 际 上 升 速 率 分 别 为 1. 55 
μg·（m3·a）−1和 4. 00 μg·（m3·a）−1.

2017~2021 年的 5~6 月苏州分别发生了 8、 9、 4、 
4和 11次 O3污染过程（O3污染等级从优良到轻度污染

以上再回落至优良为 1 次污染过程），其中中度污染

过程分别为 1、 1、 2、 0 和 3 次（O3污染等级从优良到

中度污染以上再回落至优良为 1 次中度污染过程），

无重度及以上污染天气 .
2. 2　O3及其前体物浓度与变化特征分析

由于大气环境中 NO 会与 O3反应转化为 NO2，从

而降低实际生成的 O3，因此采用总氧化剂（Ox=O3+
NO2）表示总的潜在 O3

［37］. 2017~2021 年的 5~6 月苏州

市南门站 Ox 体积分数以及 CO 和 NOx 浓度见图 3.  
2017~2021 年 φ（Ox）平均值分别为 67×10−9、 62×10−9、 
62×10−9、 58×10−9和 60×10−9，除 2021年有所回升外、 年
际变化整体呈现下降的趋势，下降速率为 1. 8×10−9 
a−1， Ox体积分数的降低表明苏州近年来大气氧化性

有所下降 . ρ（CO）平均值分别为 0. 8、 0. 7、 0. 6、 0. 6
和 0. 5 mg·m−3，呈逐年下降趋势，下降速率为 0. 08 
mg·（m3·a）−1； ρ（NOx）平均值分别为 44、 39、 34、 31 和

32 μg·m−3，同样呈现逐年下降的趋势，下降速率为

3. 0 μg·（m3·a）−1；表明近年来上述 O3前体物浓度水平

逐渐下降 .

2017~2021年污染天［ρ（MDA O3）>160 μg·m−3］［24］

的 φ（Ox）平 均 值 相 比 优 良 天［ρ（MDA O3）≤
160 μg·m−3［24］］上升幅度在 7. 3%~27. 6%，表明 O3污染

时段大气氧化性显著增强；2017~2018 年污染天的

CO 浓度平均值相比优良天上升幅度均在 20% 以上，

2019~2021年上升幅度回落明显、 但也不低于 5%；除

2018 年外，其余 4 年污染天的 NOx浓度平均值相比优

良天均有明显上升，幅度均在 5% 以上 . 5 a 中，φ（异

戊二烯）总平均值小于 0. 1×10−9，但污染天的异戊二

烯体积分数较优良天均有所上升 . 除异戊二烯外，

2017~2021年的 φ（人为源 VOCs）平均值分别为 22. 2×
10−9、 21. 6×10−9、 19. 7×10−9、 26. 2×10−9和 37. 1×10−9，年

际变化整体呈现上升的趋势，平均上升速率为 3. 72×
10−9 a−1；其中烯烃（除异戊二烯外）的体积分数总体呈

波动上升趋势，上升速率为 0. 53×10−9 a−1；芳香烃的体

积分数年际变化整体呈现先下降后上升的趋势，

2020年和 2021年相比 2017年明显下降，5 a总体下降

速率为 0. 43×10−9 a−1，表明苏州市对于芳香烃排放的

控制效果较为明显，但仍需进一步加强对人为源烯

烃排放的控制 . 2017~2021 年污染日的 VOCs 体积分

数均高于优良天，较高的 VOCs体积分数为 O3的光化

学生成提供了充足的前体物，从而进一步加快 O3生

成速率［38］（图 4）.
2. 3　O3生成控制区及敏感性分析

基于 OBM 模型计算得到了苏州 2017~2021 年的

5~6月 O3生成等浓度曲线（EKMA 曲线）. 该时段内苏

州 O3生成控制区整体处于 EKMA 脊线以上，判断 O3
生成整体处于 VOCs控制区（图 5），O3生成对 VOCs最
为敏感 . 从年际变化上来看，2017~2021 年苏州 O3生

成从 VOCs 控制区逐渐转向 VOCs 和 NOx的协同控制

区，但 O3 生成速率呈现加快趋势，上升速率为 1. 9 
μg·（m3·h·a）−1. 2017~2019 年，NOx 体积分数相对较

高，O3生成处于强烈的 VOCs控制区；受制于 NO 滴定

图 2　2017~2021年苏州 O3浓度月评价值变化

Fig. 2　Monthly variation in O3 concentrations 
in Suzhou from 2017 to 2021

图 3　2017~2021年南门站 Ox体积分数以及 CO和 NOx浓度

Fig. 3　Volume fractions of Ox， concentrations of CO and NOx at 
Nanmen site from 2017 to 2021
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效 应 ，O3 生 成 速 率 较 慢 ，平 均 速 率 为 9. 4 
μg·（m3·h）−1. 2020~2021 年 NOx 体积分数较前 3 年明

显降低，O3生成平均速率上升至 15. 6 μg·（m3·h）−1.
2017 年 NOx 体积分数处于 5a 中最高的水平，

VOCs体积分数仅次于 2021年，此时 O3生成处于强烈

的 VOCs控制区，NOx的减排会导致 O3浓度上升，不利

于 O3污染的控制 . 2020 年苏州 NOx和 VOCs的体积分

数在 5 a 中均处于较低水平，O3 生成速率较 2017~
2019 年平均值上升 4. 5 μg·（m3·h）−1. 2021 年 O3 生成

速率、 NOx和 VOCs 的体积分数相比 2020 年均升高，

O3 生成速率达 5 a 来最高水平［17. 4 μg·（m3·h）−1］.  
2020~2021 年，O3平均生成速率较 2017~2019 年上升

6. 2 μg·（m3·h）−1，主要原因为：①2020~2021 年 NOx体

积分数较 2017~2019 年下降明显，削弱了 NO 对于 O3

的滴定效应；②2020~2021 年 VOCs 体积分数有所上

升，意味着大气光化学反应“原料”增加 . 两方面的共

同作用是导致苏州近年来 O3 污染加剧的化学成

因［39］. 从 2017~2021 年平均情况分析，为有效控制 O3
的生成，VOCs和 NOx长期减排比例应不低于 5∶1.

2017~2021 年 O3 生成敏感性分析结果如图 6 所

示，敏感性判断 O3生成控制区结果与 EKMA 结果基

本一致，人为源 VOCs 的 RIR 数值显著高于其他污染

物的 RIR 数值，且 NOx的 RIR 始终为负值，因此判断

苏州市 O3 生成整体处于 VOCs 控制区，O3 生成对于

VOCs 最为敏感；O3 生成对人为源 VOCs 组分中芳香

烃和烯烃较为敏感，烷烃次之、 炔烃最低 . 因此苏州

市 在 VOCs 控 制 方 面 应 注 重 对 芳 香 烃 和 烯 烃 的

减排 .

箭头上方百分数表示污染天较优良天污染物浓度或体积分数的升幅；人为源 VOCs不含异戊二烯

图 4　2017~2021年南门站各污染物在 O3污染天与优良天浓度或体积分数对比

Fig. 4　Concentrations or volume factions of pollutants on O3 pollution days and no-pollution days at Nanmen site from 2017 to 2021
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从年际变化来看，虽然苏州 2017~2021年均处于

VOCs控制区，但不同年份的 O3生成敏感性逐渐发生

变化 . 2017~2021年，人为源 VOCs中烯烃对于 O3生成

敏感性逐年升高，自 2019 年开始已成为影响 O3生成

敏感程度最高的 VOCs 物种，并仍有不断上升的趋

势；与此同时，芳香烃的 O3生成敏感性逐年降低，自

2019 年开始 O3生成对其敏感程度已低于烯烃，但仍

是苏州 O3生成敏感性较高的 VOCs物种 . 上述分析结

果进一步证实了苏州市对芳香烃的控制已渐显成

效，未来需加强对烯烃的控制 . 此外，敏感性分析结

果显示，植物源 VOCs的 O3生成敏感性也有逐年升高

的趋势，根据苏州市统计年鉴（http：//tjj. suzhou. gov.
cn/sztjj/tjnj/2022/zk/indexce. htm），2021 年苏州市城市

园林绿化面积达 48 010 hm2，较 2017 年增长 15. 8%，

城市绿化覆盖率的提升也增加了植物源 VOCs 对 O3
生成的贡献［40］.

2. 4　VOCs源解析结果

利用 PMF模型对苏州市 2017~2021年的 VOCs开
展源解析，VOCs污染源谱见图 7，源解析结果见图 8.
本研究共计解析出 7大类 VOCs来源，分别为：柴油机

尾气（包括柴油车、 非道路机械、 内河船舶等以柴油

作为燃料的内燃机）、 化石燃料燃烧（主要为煤炭、 天
然气等燃烧过程）、 油气挥发、 汽油车尾气、 工业排

放、 溶剂使用和植物释放 . 各 VOCs来源识别方法简

述如下 .
化石燃料燃烧的产物与内燃机类似，乙烯和丙

烯的比例相对较高［41，42］. 溶剂使用源中主要物种为

C7~C8芳香烃，其中甲苯等被广泛用作有机溶剂［43］. 对

于柴油机尾气源，主要来自柴油货车、 柴油非道路机

械和内河船舶等的尾气排放，其中高碳数烷烃贡献

率相对较高，芳香烃也存在一定比例［44，45］. 对于油汽

挥发源，一般以正戊烷和异戊烷作为示踪剂［46］，因此

正戊烷和异戊烷贡献率较高 . 汽油车尾气源主要由

汽油燃烧产物烯烃类物质组成，包括 C2~C6 烷烃，反

-2-丁烯、 顺-2-戊烯等烯烃，以及苯乙烯、 间-乙基甲

苯等芳香烃，其中 2，3-二甲基丁烷作为常见的车用

汽油添加剂，因此贡献率较高 . 工业排放源的烷烃和

烯烃贡献率较大［43］. 植物释放源，一般以异戊二烯作

为示踪剂［47，48］.
从 2017~2021 年整体来看，对苏州市 VOCs 贡献

率最大的源为工业排放源，贡献率为 28. 1%；其次是

汽油车尾气源和柴油机尾气源，贡献率分别为 20. 9%
和 19. 4%；油气挥发源和溶剂使用源分列第 4、 5 位，

贡献率分别占 16. 5% 和 8. 7%；最后是化石燃料燃烧

源（贡献率 4. 2%）和植物释放源（贡献率 2. 2%）. 工业

排放源与溶剂使用源对 VOCs 的加和贡献率达到了

图 5　苏州 2017~2021年 O3最大生成速率等浓度曲线

Fig.  5　Isopleth diagram of the maximum O3 formation rates 
in Suzhou from 2017 to 2021

图 6　苏州 2017~2021年 O3生成敏感性分析

Fig.  6　Sensitivity analysis of O3 formation in Suzhou from 2017 to 2021

1397



45 卷  环 境 科 学

36. 8%，这与苏州的工业规模密切相关，统计年鉴显

示，2021 年苏州市第二产业生产总值达 10 872. 81 亿

元，占江苏省的 21. 0%.  2017~2021 年规模以上工业

总产值年平均增幅 7. 7%，巨大的工业体量和持续较

高的增速使得工业生产相关排放成为苏州市环境空

气 VOCs的主要来源 . 汽油车尾气源与油气挥发源贡

献率之和达 37. 4%，超过了工业排放源与溶剂使用源

贡献率之和，2021年苏州市机动车保有量已接近 500
万辆，均以汽油燃料为主，因此汽油车尾气和汽油挥

发对苏州 VOCs贡献显著 . 柴油机尾气的贡献同样不

容忽视，平均贡献达 19. 4%，其来源主要是公路及水

路货运，工地企业非道路移动机械 . 由于本研究源解

析时段跨度较长且人为源 VOCs排放量较大，因此植

物源 VOCs 的贡献率相对较低，对苏州市 VOCs 贡献

量为 2. 2%.
从 2017~2021 各年的源解析结果来看，工业排

放源和溶剂使用源的贡献率总体呈下降趋势，表明

苏州市近年来强化重点 VOCs 行业治理，鼓励引导

企业和消费者实施清洁涂料（溶剂、 原辅料替代）

等措施［49］已渐显成效 . 与此同时，2021 年汽油车尾

气源和油汽挥发源的贡献率之和为 53. 9%，较 2017
年上升了 27. 1%，这与苏州近年来的机动车保有量

的 快 速 增 长 以 及 城 区 交 通 拥 堵 加 剧 密 切 相

关［50］. 2017~2019 年苏州市柴油机尾气对 VOCs 的贡

献率总体上升较快，2020~2021 年柴油机尾气贡献

率明显回落，可能与该时段苏州市受到周边地区疫

情影响，水、 陆货运及非道路移动机械排放有所减

少相关［51，52］.
由于不同污染源排放的 VOCs存在明显差异，本

研究将各排放源中 VOCs 物种贡献按照其 MIR 数值

进行重新分配，计算得到 7 大类 VOCs 污染源 OFP 贡

献率 . 从 2017~2021 年整体来看，各污染源对 O3生成

图 8　苏州 2017~2021年不同 VOCs排放源体积分数

和 OFP相对贡献率

Fig.  8　VOCs and OFP source apportionments 
in Suzhou from 2017 to 2021

①乙烷，②丙烷，③正丁烷，④异丁烷，⑤正戊烷，⑥异戊烷，⑦正己烷，⑧2-甲基戊烷，⑨2，3-二甲基丁烷，⑩3-甲基己烷，⑪正辛烷，⑫正癸烷，

⑬乙烯，⑭丙烯，⑮反-2-丁烯，⑯顺-2-戊烯，⑰1-戊烯，⑱异戊二烯，⑲苯，⑳甲苯，乙苯，邻-二甲苯，苯乙烯，间-乙基甲苯

图 7　PMF源解析源谱

Fig.  7　Source profiles resolved with positive matrix factorization
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潜势的贡献率从高到底分别为：溶剂使用、 柴油机尾

气、 工业排放、 汽油车尾气、 油气挥发、 化石燃料燃

烧 和 植 物 释 放 ，贡 献 率 分 别 为 ：23. 1%、 21. 9%、 
21. 2%、 15. 4%、 13. 2%、 4. 6% 和 0. 7%. 由于溶剂使

用 VOCs 贡献率较高，且所排放的 VOCs 物质活性较

高，对 OFP 的贡献最大，但近年来这一排放源的 OFP
贡 献 率 显 著 下 降 ，2021 年 较 2017 年 下 降 幅 度 达

18. 1%. 汽油车尾气和油气挥发的 OFP贡献率总体呈

逐年上升趋势，汽油车尾气源的 OFP 贡献率从 2017
年的 9. 1% 上升至 2021年的 27. 4%，已经成为近年来

OFP 贡献最大的污染源 . 综合分析，溶剂使用源和汽

油车尾气源的 VOCs 排放是影响苏州市 O3生成的关

键因素 .
3　结论

（1）2017~2021 年，苏州南门站 Ox 体积分数以及

NOx和 CO 浓度平均值均呈现逐年下降的趋势，整体

下 降 速 率 分 别 为 1. 8×10−9 a−1、 3. 0 μg·（m3·a）−1 和

0. 08 mg·（m3·a）−1；VOCs体积分数的平均值年际变化

整 体 呈 上 升 的 趋 势 ，整 体 上 升 速 率 为 3. 72×10−9 
a−1. 2017~2021年 Ox的体积分数和 CO 和 NOx浓度以及

人为源 VOCs的体积分数在 O3污染日均高于优良天，

污染天 O3光化学生成过程中充分的大气光化学反应

条件和充足的前体物，共同导致了 O3污染的发生 .
（2）分析 EKMA 曲线发现，苏州市 O3 生成对于

VOCs 最为敏感，整体处于 VOCs 控制区 . 2017~2021
年 O3生成从 VOCs 控制区逐渐转向 VOCs 和 NOx的协

同控制区，O3生成速率呈现加快趋势 . 未来应重点推

动 VOCs 和 NOx 的协同控制以降低 O3 污染，VOCs 和
NOx长期减排比例应不低于 5∶1.

（3）O3生成敏感性分析结果显示，苏州市人为源

VOCs的 RIR 数值最高、 且 NOx的 RIR 始终为负值 . O3
生成对人为源 VOCs中芳香烃和烯烃最为敏感，烷烃

次之、 炔烃最低 . 从年际变化来看，O3生成对烯烃敏

感性逐年升高，自 2019 年开始烯烃已成为影响 O3生

成最重要的 VOCs物种；O3生成对芳香烃的敏感性逐

年降低，但 RIR 数值仍处于较高水平 . 近年来苏州市

对芳香烃的控制已渐显成效，需进一步加强对人为

源烯烃的控制 .
（4）从总体时段来看，苏州市 VOCs 排放的主要

来源依次为工业排放、 汽油车尾气、 柴油机尾气、 油
气挥发和溶剂使用 . 从年际变化来看，汽油车尾气和

油气挥发源的排放贡献率呈上升趋势 . 溶剂使用源

的 OFP 贡献率下降显著，汽油车尾气和油气挥发的

OFP 贡献率总体呈上升趋势 . 综合分析，在苏州市 O3
生成处于 VOCs控制区的背景下，溶剂使用源和汽油

车尾气源的 VOCs 排放是影响苏州市 O3生成的关键

因素 .
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