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摘要 细粒子空气动力学直径小于 1Λ的颗粒物污染是许多城市重要的大气环境问题 从 年至 年

对北京市细粒子展开了 次采样和化学分析 有效采样天数为 利用正定矩阵分解°  ƒ方法对细粒子的来

源进行了分析 化学成分包括 ∞≤元素碳 !有机物 !≥ 
 !ƒ  !≤ !ƒ!≤!! !!! !  !×!°!和 °

等 种 发现主要来源有 类 地面扬尘 !建筑源 !生物质燃烧 !二次源 !机动车排放和燃煤 
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  细粒子可以通过呼吸系统进入人的肺部并

沉积下来 通过大气消光作用导致能见度下降

等 对人体健康和交通等方面都有影响 北京市

细粒子来源非常复杂 科学准确地了解细粒子

的主要来源 对制定相应的控制对策是十分有

意义的 

目前 颗粒物源解析方法依然以受体模式

为主 主要分为化学质量平衡方法≤  和多

元分析方法 类 前者需要对可能来源的化学

成分谱进行测量 往往花费大量财力和人力 后

者可以分为主元素分析方法和因子分析方法

等 但是解析出来的成分谱和载荷有时为负

值≈  

°  ƒ√ ¬ 方法是

近年来出现的一种有效 !新颖的颗粒物源解析

方法 和其它方法相比 它具有不需要测量源成

分谱 !分解矩阵中元素非负 !可以利用数据标准

偏差来进行优化等优点 该方法已经成功地对

香港 !泰国和西班牙等国家和地区大气中颗粒

物的来源进行过研究≈ ∗  

本文将利用 年至 年 次对北京

市大气细粒子的化学成分数据 尝试运用 °  ƒ

方法来分析其主要来源 

1  粒子采样 !组分分析和气象背景

利用分级撞击式采样器和 ∏2

对 °  1的质量浓度进行样品采集 时间间

隔为 为了解不同季节北京市细粒子的来

源 考虑到夏季是光化学比较活跃的季节 冬季

采暖燃煤量大以及扩散条件较差如冬季较强

的逆温 22为国庆 周年等特点 总

共进行了  次观测和采样 有效采样天数为

时间 !地点和气象条件见表  

第 卷第 期
年 月
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表 1  采样时间和气象背景

×  ≥∏ 

采样时间 天气简况 采样地点
有效采样天

数及编号

22 ∗ 2
从 2晚至 2晚 有蒙古地区南下的冷高压过境 给北京市带

来晴好 !干燥和寒冷的大风天气北风四五级间六级

国安宾馆 层约





 ∗ 

22 ∗ 
从 日开始北京市出现气温超过  ε 的持续高温天气 风速在 

左右 相对湿度在  左右

国安宾馆 层约





 ∗ 

22 ∗ 

气温在  ε 左右 风速低于 有时甚至处于静风状态 相对湿度

较高 在  左右 除了 2至 日外 其它时间大气扩散条件较

差

北京大学光华管理

学院楼顶约 



 ∗ 

22 ∗ 

气温在   ε 左右 日前 天气系统比较稳定 风速小于 相对

湿度在  左右 日开始 冷空气南下 风速为 左右 相对湿

度  左右 日后风速变小

国安宾馆 层约





 ∗ 

  细粒子的化学成分包括 离子为 ≥ 
 !

 
 !ƒ  !≤ ! 

 种 元素为 ƒ≥ ≤

  ×°≥≤∏

≤° ∂ ≤等 以及有机物 元素碳有机碳

∞≤≤ 其中 ∞≤ 和 ≤ 由美国乔治亚理工学

院帮助分析 

2  ΠΜΦ方法原理

假设 Ξ为 ν ≅ µ 矩阵 , ν 为样品数 , µ 为

化学成分(如 ≤ !∞≤ !各种离子和元素等数

目 那么 Ξ可以分解为 Ξ  ΓΦ Ε ,其中 Γ为

ν ≅ π的矩阵 , Φ为 π ≅ µ 的矩阵 , π 为主要污

染源的数目 , Ε为残数矩阵 .定义

ειϕ = ξιϕ − Ε
π

κ= 

γικφκϕ

(ι =  , , , ν ; ϕ =  , , µ ; κ =  , , π)

Θ( Ε) = Ε
ν

ι = 
Ε
µ

ϕ= 

(ειϕ/ σιϕ)


其中 σιϕ为 Ξ 的标准偏差 .约束条件为 Γ 和 Φ

中的元素都为非负值 ,最优化目标是使 Θ趋于

自由度值 ,这样可以确定出 Γ和 Φ来 .通常 ,认

为 Γ为源的载荷 , Φ为主要污染源的源廓线 .

在 °  ƒ中可以提供/重要性0来表示不同化学

成分在源廓线中的重要性 .

3  细粒子主要来源分析

考虑到有些化学成分的分析方法不准确 

或者数据中过多的浓度低于检测下限 因此 在

分析中将化学成分规范为 ∞≤ !有机物为 ≤

的 1 倍 在以下图中以 表示 !≥ 
 !

ƒ  !≤ !ƒ!≤!! !!! !  !×!°!

和 °等 种 通过比较分析 确定选择 种

来源比较合理 

图 和图 表示不同化学成分在各类来源

中的重要性 可以看出 第  个源中 ≤! !

!和 ƒ等地壳元素重要性较大 因此 认

为它来自地面扬尘≈  ≤在第 个源中的重

要性异常高 认为它为建筑源≈ 在第 个源

中的重要性很大 同时有机物也比较高 因此 

认为它来自生物质燃烧≈ ≥ 
 和有机物在第

个源中的比例很大 而且元素碳和金属元素

的重要性都不大 认为它是大气细粒子通过光

化学反应的二次来源≈  第 个源中元素碳和

°的重要性很高 而且有机物也比较高 同时

≥ 
 不高 因此认为它来自机动车尾气排

放≈ 第 个源中元素碳 !有机物和 ≥ 
 的重

要性大 尤其是 ≤的重要性很大 它是燃煤的

标志 因此 认为它来自燃煤包括工业燃烧 !居

民生活等 具体见表  

图 和图 表示 类主要来源中化学成分

的相对浓度值可以称为相对源廓线 它们和

各类源中化学成分的重要性是比较吻合的图

 !图 和表  

4  主要来源对细粒子的载荷分析

细粒子的 种来源在不同季节共 的

载荷见图 和图 为 矩阵中的元素值 

地面扬尘在 年 月和 月对细粒子

是起到一定贡献 这是沙尘受风力作用被卷挟

 环   境   科   学 卷



图 1  地面扬尘 !建筑源和生物质燃烧等源中化学成分的重要性
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图 2  二次源 !机动车和燃煤等源中化学种类的重要性

ƒ  ×  ∏√∏

表 2  北京市细粒子 6 类主要来源中重要性较高

和较低的化学成分

×  × 

来源 重要性较高的化学成分 重要性较低的化学成分

地面扬尘 ≤! !!!ƒ ∞≤ !有机物

建筑源 ≤ 有机物

生物质燃烧 !有机物

二次源 ≥ 
 !有机物 ∞≤

机动力排放 ∞≤ !有机物 !° ≥ 


燃煤 ∞≤ !有机物 !≥ 
 !≤

到大气中的结果 年 月地面扬尘几乎对

细粒子没有影响 分析原因 在 年采样前

和采样期间北京市不间断有多次大量降雪 雪

水覆盖地表 使沙尘不能卷挟到空气中 

从建筑来源看 在 年 月 采样附近

出现高强度的建筑施工 表现出载荷很大 这也

可以从检测的化学样品中看出 其中 ≤的含量

非常高 

  生物质燃烧一般集中在秋季 而且对细粒

子的载荷也高 这是因为秋季在北京市郊区仍

然存在农田里燃烧麦秸的情况 它们可以传输

到城区 此外 冬季居民炊事和各种餐饮来自

处于近地层的大量餐馆都会对细粒子有一定

的贡献 
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图 3  地面扬尘 !建筑源和生物质燃烧等源的浓度廓线

ƒ  ×∏∏∏ ∏∏

图 4  二次源 !机动车和燃煤等源的浓度廓线

ƒ  ×∏ ∏√∏

图 5  地面扬尘 !建筑源和生物质燃烧等源在不同时间的载荷

ƒ  ∏∏ ∏∏
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  二次源≥ 等气体污染物通过光化学反

应氧化成硫酸盐等是细粒子的重要来源 而且

夏季比冬季活跃年 月 在 年 

月份出现了比较厉害的二次源 ≥ 
 很高

月 日 但这并不意味秋季光化学更加活跃 

而是这些气象条件很不利于大气扩散出现静

风 !湿度大 !贴地逆温等 使二次源产生的细粒

子富集起来 

机动车对细粒子的载荷在全年都有一定的

比例 尤其在冬季 这是因为机动车排放属于低

层污染源 冬季逆温使它们不容易扩散出去 

燃煤一般包括高架点源和地面源尤其冬

季居民采暖燃煤 它在全年都会对细粒子有一

定贡献 不同于地面扬尘 高架来源使它在多雪

的 年 月依然对细粒子产生贡献 

确定利用 ° ƒ方法是否成功地得出了主要

来源 还可以通过比较细粒子中重要化学成分的

计算值和测量值之间的吻合程度来判断≈ 图 

和图 表示一些主要化学成分质量浓度的观测

值和计算值 Γ ≅ Φ 单位为绝对浓度 二者的

吻合程度比较好 也就是说 ° ƒ方法在比较完

全地解析出了北京市细粒子的主要来源 

5  小结

北京市细粒子主要有 类来源 地面扬

尘 !建筑源 !生物质燃烧 !二次源 !机动车排放和

燃煤 

地面扬尘中 ≤! !等地壳元素占

有较高的比例 从载荷来看 在地表干燥的春冬

图 6  二次源 !机动车和燃煤等源在不同时间的载荷

ƒ   ∏√∏

图 7  ΕΧ和有机物的观测值和计算值对比

ƒ  ×  ∏ ∏∞≤ 
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图 8  Χα和 ΣΟ2 −
4 的观测值和计算值对比

ƒ  ×  ∏ ∏≤≥ 


季节 或者高温的夏季 由于风的卷挟作用 可

以将其中的部分细粒子带到大气中 但在有持

续降水的天气里如 年采样期间发生多次

降雪 由于覆盖作用而不能进入大气 

建筑源中 ≤的含量异常高 从载荷来

看 当出现建筑施工密集的时候如  年 

月国安宾馆附近 它对细粒子污染的贡献会很

大 

生物质燃烧中 和有机物的含量很

高 从载荷可以看出 它在秋季普遍较高 可能

是由于北京市附近麦秸等燃烧带来的 

二次来源中 ≥ 
 和有机物的含量很

高 而且 ∞≤ 含量不高 在湿度大 !温度高的夏

季年  月的持续高温 载荷会很高 而

在低温湿度小的冬季 载荷就小一些 值得注意

的是 在湿度大 !风速小 !逆温现象严重的天气

里 二次来源生成的大量硫酸盐可以富集起来

如 22 

机动车的尾气排放中 ∞≤ 和有机物 !°

含量很高 是细粒子一个重要来源 由于它是低

层污染源 它在冬季由于逆温富集效果比较明

显 所以其载荷也会较高 在扩散条件相对好一

些的夏季和秋季 载荷就明显低 

燃煤包括工业燃烧和居民生活等也

是细粒子的一个重要来源 其且扩散条件差 载

荷就高 而在夏季由于扩散条件较好 而且没有

采暖燃煤等因素 影响反而小一些 

本文利用 °  ƒ 方法可以比较全面地确定

北京市细粒子的主要来源 但是为确定它们在

细粒子中的贡献比例 应该加强化学分析方法 

更准确测量各种化学成分 
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