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摘　 要　 ２０１３ 年 ８ 月 ８ 日—２０１３ 年 ８ 月 ２９ 日期间，于南京市气象局采用扫描电迁移率粒径谱仪（ＳＭＰＳ）连
续监测颗粒物粒径谱分布．运用正交矩阵因子分析法（ＰＭＦ）分析得出了观测期间气溶胶粒径分布的 ４ 个源．
结合痕量气体数据（ＮＯｘ）、气溶胶光吸收系数（Ｂａｂｓ７８１）和颗粒物化学成分（ＳＯ２－

４ 、ＮＯ－
３ ）确认出 ４ 个源，即近处

交通排放源、远处交通排放源、混合燃烧排放源和二次气溶胶源．同时基于气象数据（风向和风速），通过条件

概率函数（ＣＰＦ）判断出 ４ 个源的方位．近、远处交通源与 ＮＯｘ的日变化规律相似，混合燃烧源与 Ｂａｂｓ７８１具有较为

一致的变化趋势，而二次气溶胶源与 ＳＯ２－
４ 和 ＮＯ－

３ 浓度之和有较好的相关性． ４ 个源的贡献率依次分别为

１４％、２４％、３７％和 ２５％，表明混合燃烧排放的相对贡献最大．
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由于大气颗粒物对空气质量和能见度的负面影响，已引起政府和公众越来越多的关注．相关研
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究［１⁃３］也表明，颗粒物会对健康造成不良影响，尤其是细粒子（ＰＭ２．５）可通过呼吸系统进入人的肺部并沉

积而导致呼吸系统疾病，而超细粒子（Ｄｐ＜１００ ｎｍ） 甚至可通过肺部屏障直接进入血液循环，对呼吸系

统和心血管系统有严重危害．因此，颗粒物浓度的粒径分布至关重要．同时粒径谱分布也可以指示颗粒

物的来源，因而可用于颗粒物的源解析［４］ ．自上世纪 ９０ 年代起，研究者已在不同地方和不同环境中开展

了颗粒物数浓度及其分布的测量［３，５⁃６］ ．颗粒物在空气中传输时会发生变化，比如粒径分布会随着颗粒物

的凝并和干沉降而发生改变．然而，颗粒物中易发生变化的粒子在源附近即被清除，粒子数浓度降低以

至于进一步的凝并和沉降过程会很缓慢［７⁃８］ ．基于上述原因，可合理假设从源排放到受体的颗粒物粒径

分布是相对稳定的［７⁃８］，这也是运用颗粒物粒径分布进行源解析的一个重要前提．
很多研究已成功采用正交矩阵因子分析法［９］（Ｐｏｓｉｔｉｖｅ ｍａｔｒｉｘ ｆａｃｔｏｒｉｚａｔｉｏｎ，ＰＭＦ）对颗粒物进行来源

解析［１０⁃１４］，但这些研究主要基于颗粒物的化学组分．由于颗粒物数浓度的粒径谱分布数据比化学成分更

容易测量，且具有更高的准确性和即时性，近年来，已成功采用 ＰＭＦ 解析颗粒物的粒径分布从而获得来

源信息［７，１５⁃１７］ ．受体模型通常不考虑从源头到受体的传输过程中建模物种的化学损失，但这个假设实为

不切实际的．Ｓｏｎｇ 等［１８］通过比较 ＣＭＢ、ＵＮＩＭＩＸ 和 ＰＭＦ 模型发现 ＣＭＢ 更适合于解析新鲜的排放物，而
另外两种则更适合于解析老化的排放物．同时也表明，ＰＭＦ 因子与源谱的老化的源廓线密切相关［１９］ ．因
此，ＰＭＦ 模型可以用来定量分析测得的气溶胶数浓度和特定污染源的贡献．

本文的主要目的是运用 ＰＭＦ 解析南京气象局观测点的颗粒物粒径分布，探索颗粒物的来源．痕量

气体（如 ＮＯｘ）、气溶胶光吸收系数、颗粒物化学组分（如 ＳＯ２－
４ 、ＮＯ－

３ ）等数据和气象数据（风向、风速）用
于辅助确定源的种类和方位．

１　 实验与方法

１．１　 采样地点与观测仪器介绍

观测地点位于南京市气象局观测场内．观测点地势平坦开阔，周围没有高大建筑，并且没有明显的

污染排放源，距离市中心约 ８ ｋｍ，因此具有一定的观测代表性．观测点具备规范化的气象要素观测设施，
以记录风速、风向等气象要素．

采用一台扫描电迁移率粒径谱仪（Ｓｃａｎｎｉｎｇ ｍｏｂｉｌｉｔｙ ｐａｒｔｉｃｌｅ ｓｉｚｅｒ，ＳＭＰＳ，Ｍｏｄｅｌ ３９３６，美国 ＴＳＩ）测量

气溶胶粒径谱分布（８．２—３４６ ｎｍ，共 １０５ 个粒径通道），时间分辨率为 ３ ｍｉｎ．ＳＭＰＳ 主要包括两个部分：
差分迁移分析仪 Ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｉａｌ ｍｏｂｉｌｉｔｙ ａｎａｌｙｚｅｒ（ＤＭＡ， Ｍｏｄｅｌ ３０８０，美国 ＴＳＩ）和凝结核计数器 Ｃｏｎｄｅｎｓａｔｉｏｎ
ｐａｒｔｉｃｌｅ ｃｏｕｎｔｅｒ（ＣＰＣ，Ｍｏｄｅｌ ３７７２，美国 ＴＳＩ）．ＤＭＡ 鞘流样流流量比为 １０∶１，其中鞘流为 ８．０ Ｌ·ｍｉｎ－１，样流

为 ０．８ Ｌ·ｍｉｎ－１ ．
痕量气体 ＮＯｘ利用 Ｔｈｅｒｍｏ 公司生产的 Ｍｏｄｅｌ １７ｉ 的 ＮＯｘ分析仪进行测量．
采用中流量采样器（ＨＹ１００ 型，青岛恒远）采集 ＰＭ２．５气溶胶样品，采样流量为 １００ Ｌ·ｍｉｎ－１ ．
采用三波长光声黑碳光度仪（ ＰＡＳＳ⁃３，美国 ＤＭＴ）在线原位测定 ３ 个波长（４０５ ｎｍ、５３２ ｎｍ 和

７８１ ｎｍ）下气溶胶吸收和散射系数．ＰＡＳＳ⁃３ 测定的吸收与散射系数的范围为＜ ８０００ Ｍ·ｍ－１，测量精度

＜１０％，时间分辨率 ２ ｓ，流速 １ Ｌ·ｍｉｎ－１ ．观测前后均对 ＰＡＳＳ⁃３ 进行校正，分别采用激光功率计、ＮＯ２标气

和（ＮＨ４） ２ＳＯ４颗粒物分别校正每个波长下的激光能量、吸收系数和散射系数．
观测仪器的布局如图 １ 所示．采样进气口的切割头距离地面高度约为 ５ ｍ，气路管道由 ３１６ 不锈钢

材料制成，气体由进气口被抽入，先经过 ＰＭ２．５切割头和 Ｎａｆｉｏｎ 干燥管，而后分为两个支路，一路通过气

溶胶中和器，再进入 ＳＭＰＳ 测量颗粒物的粒径数浓度及其谱分布，而另一路则进入 ＰＡＳＳ⁃３ 进行光学特

性监测．痕量气体 ＮＯｘ的采集口距离地面也是约为 ５ ｍ，而 ＮＯｘ的采集则先经过一个特氟龙（Ｔｅｆｌｏｎ）膜除

去进气中的颗粒物，再由 ＮＯｘ监测仪进行分析．
１．２　 受体模型原理

１．２．１　 ＰＭＦ 受体模型原理

正交矩阵因子分析法（Ｐｏｓｉｔｉｖｅ ｍａｔｒｉｘ ｆａｃｔｏｒｉｚａｔｉｏｎ，ＰＭＦ）是一种多元变量因子分析方法，它将观测的

数据矩阵分解为污染源贡献和粒径源成分谱［２０］，其基本原理即利用权重计算出颗粒物各粒径数浓度的



　 ９ 期 王振等：基于粒径谱分布的南京市区大气颗粒物来源解析 １６２１　

误差，在污染源贡献和粒径源成分谱非负的约束条件下运用最小二乘法确定出各主要污染源及其贡献．
本文的源解析结果是使用 ＥＰＡＰＭＦ ｖ３．０ 版本［２１］所得．通常，源受体模型的数学模型可以简单地表示为：

ｘｉｊ ＝ ∑
ｐ

ｋ ＝ １
ｇｉｋ ｆｋｊ ＋ ｅｉｊ （１）

也可以表示为：
Ｘ＝ＧＦ＋Ｅ （２）

其中，ｘｉｊ为第 ｉ 个时刻第 ｊ 个粒径的粒径分布数浓度；ｇｉｋ是第 ｉ 个时刻第 ｋ 个因素对于受体的贡献；ｆｋｊ是
第 ｋ 个因素第 ｊ 个粒径的粒径数浓度分数；ｅｉｊ为第 ｉ 个时刻第 ｊ 个粒径的数浓度残余；Ｘ 是粒径数浓度数

据，Ｇ 为源贡献，Ｆ 为源廓线．
Ｑ 值是一个用来评估输入数据拟合优劣的数值，它的计算方法为：

Ｑ ＝ ∑
ｎ

ｉ ＝ １
∑
ｍ

ｊ ＝ １

ｘｉｊ － ∑
ｐ

ｋ ＝ １
ｇｉｋ ｆｋｊ

Ｕｎｃｉｊ

é

ë

ê
êê

ù

û

ú
úú

２

（３）

其中，Ｕｎｃｉｊ是不确定度；Ｕｎｃｉｊ的计算方法将在 １．３ 节中给出．
不同的源数目和 Ｆｐｅａｋ的值用来探索有意义的结果．Ｆｐｅａｋ是一个通过改变（增加或者减少）Ｆ 和 Ｇ 矩

阵来控制 ＰＭＦ 模型旋转的参数［２２］ ．Ｑ 的理论值（Ｑｅｘｐ）可以用这个公式 Ｑｅｘｐ ＝ｎｍ－ｐ（ｎ＋ｍ） ［２１］计算．其中 ｎ
是粒径数浓度的个数，ｍ 是数据集的个数，而 ｐ 为拟合源的个数．

图 １　 采样示意图

Ｆｉｇ．１　 Ｓｅｔｕｐ ｏｆ ｔｈｅ ｉｎｓｔｒｕｍｅｎｔｓ

１．２．２　 条件概率函数原理介绍

条件概率函数（Ｃｏｎｄｉｔｉｏｎａｌ ｐｒｏｂａｂｉｌｉｔｙ ｆｕｎｃｔｉｏｎｓ，ＣＰＦ） ［１４，２３⁃２４］的基本定义是：
ＣＰＦ ＝ ｍθ ／ ｎθ （４）

其中，ｍθ是风向 θ 的区域中粒径数浓度不小于“阈值”且对应风速大于 １ ｍ·ｓ－１的数据个数；ｎθ是该区域

中对应风速大于 １ ｍ·ｓ－１时的总数据个数．定义“阈值”为不低于观测值百分位数 ７５％处的值．
１．３　 数据的质量控制和模型的不确定度确定

（１）为了保证数据的平滑性，将 １０５ 个粒径（８．２—３４６ ｎｍ）平均成 ３５ 个新的粒径（８．５—３３３．９ ｎｍ），
也就是每 ３ 个粒径分布平均成 １ 个．相应的因下雨天气所对应的粒径数浓度数据从分析中剔除，不予分

析（因为下雨天未进行颗粒物膜采样，没有对应的 ＳＯ２－
４ 和 ＮＯ－

３ 数据）．
（２）ＰＭＦ 受体模型要求源成分谱是固定不变的，那么在这种情况下即要求源的粒度分布随时间是

恒定不变的．由新粒子生成导致粒径分布的短暂变化会使模型的解无法确定．因此在基于粒径分布的源

解析中必须将这些新粒子成核事件排除［７］ ．在观测期间（２０１３ 年 ８ 月 ８ 日—２０１３ 年 ８ 月 ２９ 日）有出现

成核现象和粒子增长事件，因此有必要排除这种数据．
（３）痕量气体数据是 １ ｍｉｎ 记录 １ 次，在分析源 １、源 ２ 贡献与痕量气体日变化关系时都平均为１ ｈ

１ 个数据；由于一张膜的采样时间是 １２ ｈ，在分析源 ３、源 ４ 贡献与 Ｂａｂｓ７８１、水溶性离子（ＳＯ２－
４ 、ＮＯ－

３ ）的关

系时将源贡献 ３ 和 ４ 的数据平均为每 １２ ｈ １ 个数据．
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（４）不确定度（Ｕｎｃ）是 ＰＭＦ 进行分析要输入的一个参数．在本文中，不确定度采用方程（５）和（６）计
算，这两个方程在软件说明书里有详尽的描述［２１］ ．这个方程包含两个参数：一个是方法检测限（ＭＤＬ），
一个是误差部分（Ｅｒｒｏｒ ｆｒａｃｔｉｏｎ，ｅｆ） ．ＳＭＰＳ 的检测限采用每一通道粒径数浓度除以对应通道 ＣＰＣ 粒径颗

粒的个数［２５］ ．检测限的平均结果显示如图 ２．误差来源主要包括气溶胶在流动过程中在管壁、ＤＭＡ 和

ＣＰＣ 中的吸附、碰并等损失．鉴于以往研究结果，采用 １５％作为粒径小于或等于 ２５ ｎｍ 的误差部分，１０％
作为粒径大于 ２５ ｎｍ 的误差部分［２５］ ．

如果粒径数浓度数值小于或者等于方法检测限数值，则不确定度用下面公式计算：

Ｕｎｃ＝ ５
６
×ＭＤＬ （５）

如果粒径数浓度数值大于方法检测限，在不确定度的计算公式为：

Ｕｎｃ＝ （ｅｆ×Ｃ） ２＋ＭＤＬ２ （６）
其中：ｅｆ 为误差部分；Ｃ 为气溶胶颗粒物粒径数浓度；ＭＤＬ 为方法检测限．

２　 结果与讨论

２．１　 南京市颗粒物数谱分布概况

采样期间，除正常维护、校准和停电等其他意外情况，共采集并分析 ＳＭＰＳ 气溶胶数浓度样品

９９９０ 个，经过 １．３ 节的（１）、（２）步骤对数据的质量控制之后颗粒物数浓度个数为 ８５９４．
图 ３ 给出了 ２０１３ 年 ８ 月 ８ 日—２０１３ 年 ８ 月 ２９ 日的平均颗粒物数浓度粒径分布，其粒径跨度从

８．２—３４６ ｎｍ．黑色线代表平均值，阴影部分的上下边界代表着 ７５％和 ２５％处的值．由图 ３ 可见，颗粒物数

浓度平均值呈现单峰分布，峰值位于约 ８０ ｎｍ 处．数浓度主要集中在超细粒子（Ｄｐ ＜１００ ｎｍ），占 ７２％
以上．

图 ２　 ＳＭＰＳ 的检测限与粒径

Ｆｉｇ．２　 Ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ ｌｉｍｉｔ ａｎｄ ｐａｒｔｉｃｌｅ ｄｉａｍｅｔｅｒ ｏｆ ＳＭＰＳ
图 ３　 观测期间的粒径数浓度分布

Ｆｉｇ．３　 Ｐａｒｔｉｃｌｅ ｎｕｍｂｅｒ ｓｉｚｅ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｄｕｒｉｎｇ ｔｈｅ ｏｂｓｅｒｖａｔｉｏｎ

２．２　 源解析模型参数控制

ＥＰＡ ｖ３．０ 中有一个额外不确定度（Ｅｘｔｒａ Ｕｎｃ，０＜Ｅｘｔｒａ Ｕｎｃ＜２５％），本篇研究额外不确定度为 ５％．
Ｎｕｍｂｅｒ Ｒｕｎ 选择 ２０，Ｓｅｅｄ 选择 Ｒａｎｄｏｍ，Ｂａｓｅ Ｒｕｎ 代表了迭代次数，选择 １００．选择不同的 Ｆｐｅａｋ值，从－２
到 ２，步长为 ０．１，然后分别运行得到对应的 Ｑ 值．以 Ｑ 值对 Ｆｐｅａｋ值作图，图形为典型的“Ｕ”．经过多次尝

试比较 Ｆｐｅａｋ ＝ ０．１ 时 Ｑ 值最小．假如源的个数和误差部分的估计足够精确，那么 Ｑ ／ Ｑｅｘｐ约等于 １［２６］ ．经过

多次的试验探讨，本文源的数目选定为 ４，Ｑ ／ Ｑｅｘｐ为 ０．９９．
２．３　 南京市颗粒物来源解析

使用 ＰＭＦ 模型分析了数浓度粒径谱分布，以确定其来源并从中获得源排放信息．颗粒物数浓度在

粒径通道上的观测数据和拟合数据的相关系数如图 ４ 所示，在粒径小于 １３ ｎｍ 时，Ｒ２小于 ０．７，原因可能

是由于小粒径对应较高的不确定度所造成的．图 ５ 显示了 ４ 个源的粒径谱分布信息，４ 个源（Ｆａｃｔｏｒ １—
４）按照峰值粒径的大小排列．而图 ６ 则给出 ４ 个源对于颗粒物总数浓度的贡献．源贡献结合痕量气体数
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据和化学组分数据用来探讨及确认各个源．

图 ４　 粒径与相关系数 Ｒ２

Ｆｉｇ．４　 Ｓｉｚｅ⁃ｄｅｐｅｎｄｅｎｔ ｃｏｒｒｅｌａｔｉｏｎ ｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔ Ｒ２

图 ５　 ４ 个源成分谱的粒径分布

Ｆｉｇ．５　 Ｎｕｍｂｅｒ ｓｉｚｅ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｏｆ ｆｏｕｒ ｆａｃｔｏｒｓ

图 ６　 ４ 个源的数浓度贡献

Ｆｉｇ．６　 Ｃｏｎｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ ｏｆ ｆｏｕｒ ｆａｃｔｏｒｓ ｔｏ ｔｈｅ ｔｏｔａｌ ｐａｒｔｉｃｌｅ ｎｕｍｂｅｒ

如图 ５ 所示，Ｆａｃｔｏｒ１ 的粒径分布有 １ 个 ２２．５ ｎｍ 的峰值．从图 ６ 中可以看出，Ｆａｃｔｏｒ１ 对整个粒径数

浓度的贡献为 １４％，为 ４ 个源中最小．Ｗｅｈｎｅｒ 等［２７］在路边观测到高浓度的 １５ ｎｍ 左右的颗粒物，认为这

些颗粒物可能是由汽车尾气管排放的一次高温气体通过凝聚而形成；该源的粒径分布与其他研究中在

道路边观测到的颗粒物粒径分布也相似［２７⁃２９］，指示出 Ｆａｃｔｏｒ １ 可能与汽车尾气排放有关．从图 ７ 中可以

看出 Ｆａｃｔｏｒ １ 有一个早高峰（８∶００）和一个晚高峰（１６∶００—１７∶００），与 ＮＯｘ的日变化规律大致相同．这也说

明了 Ｆａｃｔｏｒ １ 与 ＮＯｘ有较为相似的来源．因此可以推定 Ｆａｃｔｏｒ １ 为观测点不远处机动车排放的新鲜小粒

径颗粒物．这个结果也与其他研究相类似［７，１５，３０］，如在 Ｐｉｔｔｓｂｕｒｇｈ［１６］ 观测到的不远处机动车辆排放的新

鲜小粒径颗粒物分布峰值在 １５ ｎｍ，与 Ｆａｃｔｏｒ １ 相近，但他们的研究中没有给出源的具体贡献．而在晚上

９ 点左右，ＮＯｘ和 Ｆａｃｔｏｒ １ 也出现一个小高峰，说明这个时间段也有一个交通流量高峰．如图 ８（Ａ）中显

示，Ｆａｃｔｏｒ １ 的 ＣＰＦ 主要位于正南和西南方向，而位于观测点的南边约 ５００ ｍ 是江心洲夹江大桥，在西

南方向约 ３００ ｍ 为长江隧道，交通流量较大，这也解释了 Ｆａｃｔｏｒ １ 出现早晚高峰的原因．
Ｆａｃｔｏｒ ２ 的粒径分布范围在 ２０—８０ ｎｍ 之间，约在 ４３ ｎｍ 处有一个峰值，对整个粒径数浓度的贡献

为 ２４％．如图 ７ 所示，Ｆａｃｔｏｒ ２ 与 Ｆａｃｔｏｒ １ 和 ＮＯｘ的日变化规律相似，但 Ｆａｃｔｏｒ ２ 出现早晚高峰的时间比

Ｆａｃｔｏｒ １ 有所延迟．这也可能是与汽车排放有关，但又与 Ｆａｃｔｏｒ １ 不同，可能是由离观测点较远处的汽车

排放的、经过交通排放出的老化的粒子所导致．相关研究也表明汽车尾气排放的颗粒物粒径处于这个范

围内［１５，２２］ ．与其他研究者的工作相结合［１６，２５，３０］，Ｆａｃｔｏｒ ２ 可以命名为较远汽车尾气排放． Ｆａｃｔｏｒ １ 与

Ｆａｃｔｏｒ ２同样是由汽车尾气的排放引起的，它们的差别主要表现在平均几何粒径上，从对观测点颗粒物

的贡献份额上也说明较远处源的贡献大于近处源的贡献．从 ＣＰＦ 图中可以看出，Ｆａｃｔｏｒ ２ 的 ＣＰＦ 主要位

于东南、南和西南方位，为交通密集的城区（图 ８（Ｂ）所示）．本研究中 Ｆａｃｔｏｒ ２ 的粒径分布与北京夏季粒
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径分布源解析中得到的较远处汽车排放源［２５］相类似，其粒径分布峰值为 ５０ ｎｍ，对颗粒物总数浓度的贡

献为 ２９％，比本研究中的贡献率略大．

图 ７　 ＮＯｘ和 Ｆａｃｔｏｒ １、Ｆａｃｔｏｒ ２ 的日变化

Ｆｉｇ．７　 Ｄｉｕｒｎａｌ ｖａｒｉａｔｉｏｎｓ ｏｆ ＮＯｘ ａｎｄ ｐａｒｔｉｃｌｅ ｎｕｍｂｅｒ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｏｆ Ｆａｃｔｏｒ １ ａｎｄ Ｆａｃｔｏｒ ２

图 ８　 条件概率函数对应的风向位置图

Ｆｉｇ．８　 Ｗｉｎｄ ｒｏｓｅ ｐｌｏｔ ｏｆ ｆｏｕｒ ｆａｃｔｏｒｓ

Ｆａｃｔｏｒ ３ 的数浓度有一个峰在 ７０—１００ ｎｍ，尤其是在 ７３．５ ｎｍ 处达到最大（图 ５）．Ｆａｃｔｏｒ ３ 占总数浓

度的 ３７％．由图 ９（Ａ）可以看出，Ｆａｃｔｏｒ ３ 的浓度同 ７８１ ｎｍ 处的吸收系数 Ｂａｂｓ７８１有较为一致的变化趋势，
而 Ｂａｂｓ７８１与黑炭（ＢＣ）浓度直接相关［３１］，表明 Ｆａｃｔｏｒ ３ 和 ＢＣ 具有同源性．ＢＣ 可作为生物质燃烧、烹饪等

燃烧过程的示踪物，由此可判断 Ｆａｃｔｏｒ ３ 与周围及远处燃烧排放有关．有研究表明［３２⁃３３］，在中国生物质燃

烧的颗粒物粒径分布的峰值在 １００ ｎｍ 处，但 Ｆａｃｔｏｒ ３ 的峰值较小，且与生物质燃烧示踪物 Ｋ＋无显著相

关，因此生物质燃烧可能不是主要原因．由图 ９（Ｂ）可见，Ｆａｃｔｏｒ ３ 在早上、中午和傍晚均有峰值，可能与

居民烹饪排放有关．因此，Ｆａｃｔｏｒ ３ 的来源相对复杂，是除汽车尾气之外的居民烹饪排放和生物质燃烧排

放、电厂排放等燃烧源的混合，其中居民烹饪可能占主要原因．而 Ｆａｃｔｏｒ ３ 的来源 ＣＰＦ 方位显示主要来

自东南、南和西南方向（图 ８（Ｃ）所示），在这些方向上人口居住较为密集．本研究中 Ｆａｃｔｏｒ ３ 是所有源中

贡献最大的，与北京夏季的源解析结果［２５］相似，其燃烧源对总数浓度的贡献为 ３３％，略低于本研究．
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图 ９　 （Ａ） Ｆａｃｔｏｒ ３ 的粒径数浓度与 ７８１ ｎｍ 吸收系数的变化； （Ｂ） Ｆａｃｔｏｒ３ 的日变化

Ｆｉｇ．９　 （Ａ） Ｖａｒｉａｔｉｏｎ ｏｆ ｐａｒｉｃｌｅ ｎｕｍｂｅｒ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｏｆ Ｆａｃｔｏｒ ３ ａｎｄ Ｂａｂｓ７８１； （Ｂ） Ｄｉｕｒｎａｌ ｖａｒｉａｔｉｏｎ ｏｆ Ｆａｃｔｏｒ ３

　 　 Ｆａｃｔｏｒ４ 有一个较小的峰和一个较大的峰，其中较小的峰值约为 ３０ ｎｍ，而较大的峰约为 １３０ ｎｍ（如
图 ５ 所示）．Ｓｅａｔｔｅ［１５］和北京［２５］的源解析工作中也得到了一个类似源，在爱根核模态和积聚模态各有一

个峰值，其主峰处于积聚模态，该源的归属为二次气溶胶源．如图 １０ 中所示，本研究中 Ｆａｃｔｏｒ４ 的数浓度

与颗粒物中 ＳＯ２－
４ 、ＮＯ－

３ 的浓度之和的变化趋势相似，表明 Ｆａｃｔｏｒ４ 的来源与二次气溶胶有关，可能直接受

二次硫酸盐、硝酸盐气溶胶共同影响，也可能受已存在的超细颗粒物上吸附的气态硫酸和硝酸的间接影

响，研究结果与以往的报道相一致［１５，２４］ ．由图 ６ 可知，Ｆａｃｔｏｒ４ 对总数浓度的贡献为 ２５％．从图 ８（Ｄ）中可

见，Ｆａｃｔｏｒ４ 的 ＣＰＦ 分布主要集中在东南、西南和西北方向，这些方位交通流量大、工业生产密集，排放的

气态污染物能够通过大气化学反应形成二次气溶胶．

图 １０　 Ｆａｃｔｏｒ４ 的粒径数浓度与 ＳＯ２－
４ 、ＮＯ－

３ 浓度总和的变化趋势

Ｆｉｇ．１０　 Ｐａｒｔｉｃｌｅ ｎｕｍｂｅｒ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｏｆ Ｆａｃｔｏｒ４ ａｎｄ ｔｈｅ ｓｕｍ ｏｆ ｓｕｌｆａｔｅ ａｎｄ ｎｉｔｒａｔｅ

３　 结论

（１）运用 ＰＭＦ 方法对南京气象局 ２０１３ 年夏季的颗粒物数浓度的粒径谱分布进行源解析，得到 ４ 个

源，分别为：近距离的汽车尾气排放；较远距离的汽车尾气排放；混合燃烧排放；二次气溶胶源．其对于颗

粒物总数浓度的贡献分别为 １４％、２４％、３７％和 ２５％．
（２）Ｆａｃｔｏｒ１ 和 Ｆａｃｔｏｒ２ 在日变化过程中分别出现一个早高峰和一个晚高峰，其中 Ｆａｃｔｏｒ２ 的高峰出

现时间晚于 Ｆａｃｔｏｒ１．
（３）Ｆａｃｔｏｒ３ 燃烧排放的贡献最大，说明对观测点颗粒物数浓度贡献最大的源是混合燃烧源，主要可

能为烹饪排放．
（４）Ｆａｃｔｏｒ４ 与 ＳＯ２－

４ 和 ＮＯ－
３ 浓度之和有较好的相关性，表明 Ｆａｃｔｏｒ４ 主要来自二次气溶胶的贡献．
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