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环　 境　 化　 学

ＥＮＶＩＲＯＮＭＥＮＴＡＬ ＣＨＥＭＩＳＴＲＹ
第 ３８ 卷第 ７ 期 ２０１９ 年 ７ 月

Ｖｏｌ． ３８， Ｎｏ． ７ Ｊｕｌｙ ２０１９

　 ２０１８ 年 ９ 月 ２４ 日收稿（Ｒｅｃｅｉｖｅｄ： Ｓｅｐｔｅｍｂｅｒ ２４， ２０１８）．

　 ∗国家自然科学基金（２１４０７１８５）， 国家大学生创新训练计划（ＧＣＣＸ２０１７１１００４１）， 中央高校基本科研业务费专项资金和统筹推进世

界一流大学一流学科建设经费（Ｙｌｄｘｘｋ２０１８１９）资助．

Ｓｕｐｐｏｒｔｅｄ ｂｙ ｔｈｅ Ｎａｔｉｏｎａｌ Ｎａｔｕｒａｌ Ｓｃｉｅｎｃｅ Ｆｏｕｎｄａｔｉｏｎ ｏｆ Ｃｈｉｎａ （ ２１４０７１８５）， Ｎａｔｉｏｎａｌ Ｃｏｌｌｅｇｅ Ｓｔｕｄｅｎｔｓ′ Ｉｎｎｏｖａｔｉｖｅ Ｔｒａｉｎｉｎｇ Ｐｒｏｇｒａｍ

（ＧＣＣＸ２０１７１１００４１）， Ｆｕｎｄａｍｅｎｔａｌ Ｒｅｓｅａｒｃｈ Ｆｕｎｄｓ ｆｏｒ ｔｈｅ Ｃｅｎｔｒａｌ Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｉｅｓ， Ｐｒｏｍｏｔｉｎｇ Ｇｌｏｂａｌ Ｔｉｅｒ⁃１ Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｉｅｓ ａｎｄ Ｇｌｏｂａｌ Ｔｉｅｒ⁃１

Ｄｉｓｃｉｐｌｉｎｅｓ Ｃｏｎｓｔｒｕｃｔｉｏｎ Ｆｕｎｄｓ（Ｙｌｄｘｘｋ２０１８１９） ．

　 ∗∗通讯联系人，Ｔｅｌ：１５１０１１２７７８９， Ｅ⁃ｍａｉｌ：ｊｉｃｈｈｕ＠ ｍｕｃ．ｅｄｕ．ｃｎ

Ｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇ ａｕｔｈｏｒ， Ｔｅｌ：１５１０１１２７７８９， Ｅ⁃ｍａｉｌ：ｊｉｃｈｈｕ＠ ｍｕｃ．ｅｄｕ．ｃｎ

ＤＯＩ：１０．７５２４ ／ ｊ．ｉｓｓｎ．０２５４⁃６１０８．２０１８０９２４０１
杨昕蕊， 胡吉成， 王冉，等．北京市一次重污染天气下大气颗粒物中 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ 粒径分布特征及呼吸暴露风险评估［Ｊ］ ．环境化

学，２０１９，３８（７）：１６００⁃１６０８．
ＹＡＮＧ Ｘｉｎｒｕｉ， ＨＵ Ｊｉｃｈｅｎｇ， ＷＡＮＧ Ｒａｎ， ｅｔ ａｌ． Ｓｉｚｅ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｏｆ ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ， ＰＣＮｓ ａｎｄ ＰＣＢｓ ａｎｄ ｒｉｓｋ ａｓｓｅｓｓｍｅｎｔ ｏｆ ｒｅｓｐｉｒａｔｏｒｙ ｅｘｐｏｓｕｒｅ ｉｎ
ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ ｐａｒｔｉｃｕｌａｔｅ ｍａｔｔｅｒ ｄｕｒｉｎｇ ａ ｈｅａｖｙ ｐｏｌｌｕｔｉｏｎ ｅｐｉｓｏｄｅ ｉｎ Ｂｅｉｊｉｎｇ［Ｊ］ ．Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ，２０１９，３８（７）：１６００⁃１６０８．

北京市一次重污染天气下大气颗粒物中 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、ＰＣＮｓ、
ＰＣＢｓ 粒径分布特征及呼吸暴露风险评估∗

杨昕蕊１　 胡吉成１，２∗∗　 王　 冉１　 邬　 静１　 许晨阳１　
张　 钰１　 王　 英１，２　 金　 军１，２

（１． 中央民族大学生命与环境科学学院， 北京， １０００８１；　 ２． 中央民族大学，北京市食品环境与健康工程技术研究中心， 北京， １０００８１）

摘　 要　 本研究于 ２０１７ 年 ５ 月 ４ 日至 ７ 日，采集了北京城区一次重污染天气下 ４ 种不同粒径段（＞１０ μｍ、５—
１０ μｍ、２．５—５ μｍ、＜２．５ μｍ）大气颗粒物样本，并采集了晴朗天气样本作为对照．首先，测定了各粒径段颗粒物

中 １７ 种 ２，３，７，８⁃ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、三氯代至八氯代 ＰＣＮｓ 及 １２ 种 ｄｌ⁃ＰＣＢｓ 单体的含量，进而对这些化合物的粒径分

布特征及呼吸暴露风险进行了分析和评估．结果表明，在本次重污染天气下，北京城区大气颗粒物中

ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、ＰＣＮｓ、ｄｌ⁃ＰＣＢｓ 浓度依次为 ８．０３、６．６８、１．１８ ｐｇ·ｍ－３，明显高于晴朗天气．ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、ＰＣＮｓ、ｄｌ⁃ＰＣＢｓ 主

要富集于粒径＜２．５ μｍ 的细颗粒物中，含量分别达到 ８６．５％、４７．９％、３９．８％．ＰＣＮｓ、ｄｌ⁃ＰＣＢｓ 大致呈现出随颗粒

物粒径减小，其高氯代同系物相对富集量增加的趋势．通过呼吸暴露风险评估发现，本次重污染天气下大气颗

粒物中 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、ＰＣＮｓ、ｄｌ⁃ＰＣＢｓ 致癌风险分别为 １．１×１０－５、１．４×１０－７、２．２×１０－７，总致癌风险是晴朗天气下的

３３ 倍．ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ 对总致癌风险贡献率为 ９６．７％，是需优先控制的持久性有机污染物．
关键词　 重污染， 大气颗粒物， ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ， ＰＣＮｓ， ＰＣＢｓ， 粒径分布， 呼吸暴露风险评估， 北京．

Ｓｉｚｅ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｏｆ ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ， ＰＣＮｓ ａｎｄ ＰＣＢｓ ａｎｄ ｒｉｓｋ
ａｓｓｅｓｓｍｅｎｔ ｏｆ ｒｅｓｐｉｒａｔｏｒｙ ｅｘｐｏｓｕｒｅ ｉｎ ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ ｐａｒｔｉｃｕｌａｔｅ

ｍａｔｔｅｒ ｄｕｒｉｎｇ ａ ｈｅａｖｙ ｐｏｌｌｕｔｉｏｎ ｅｐｉｓｏｄｅ ｉｎ Ｂｅｉｊｉｎｇ

ＹＡＮＧ Ｘｉｎｒｕｉ１ 　 　 ＨＵ Ｊｉｃｈｅｎｇ１，２∗∗ 　 　 ＷＡＮＧ Ｒａｎ１ 　 　 ＷＵ Ｊｉｎｇ１ 　 　 ＸＵ Ｃｈｅｎｙａｎｇ１ 　 　
ＺＨＡＮＧ Ｙｕ１ 　 　 ＷＡＮＧ Ｙｉｎｇ１，２ 　 　 ＪＩＮ Ｊｕｎ１，２

（１． Ｃｏｌｌｅｇｅ ｏｆ Ｌｉｆｅ ａｎｄ Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ Ｓｃｉｅｎｃｅｓ，Ｍｉｎｚｕ Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｙ ｏｆ Ｃｈｉｎａ， Ｂｅｉｊｉｎｇ， １０００８１， Ｃｈｉｎａ；
２． Ｂｅｉｊｉｎｇ Ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ Ｒｅｓｅａｒｃｈ Ｃｅｎｔｅｒ ｏｆ Ｆｏｏｄ Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔ ａｎｄ Ｐｕｂｌｉｃ Ｈｅａｌｔｈ， Ｍｉｎｚｕ Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｙ ｏｆ Ｃｈｉｎａ， Ｂｅｉｊｉｎｇ， １０００８１， Ｃｈｉｎａ）

Ａｂｓｔｒａｃｔ： Ｆｒｏｍ Ｍａｙ ４ｔｈ ｔｏ ７ｔｈ， ２０１７， ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ ｐａｒｔｉｃｕｌａｔｅ ｍａｔｔｅｒ ｏｆ ４ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｓｉｚｅｓ （＞１０ μｍ，
５—１０ μｍ， ２．５—５ μｍ， ＜２．５ μｍ） ｗｅｒｅ ｃｏｌｌｅｃｔｅｄ ｉｎ Ｂｅｉｊｉｎｇ ｄｕｒｉｎｇ ａ ｈｅａｖｙ ｐｏｌｌｕｔｉｏｎ ｅｐｉｓｏｄｅ ａｎｄ
ｔｈｅ ｃｌｅａｒ ｅｐｉｓｏｄｅ ｓａｍｐｌｅ ｗａｓ ｃｏｌｌｅｃｔｅｄ ａｓ ｃｏｎｔｒａｌ． Ｔｈｅ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｓ ｏｆ １７ ｓｐｅｃｉｅｓ， ２，３，７，８⁃
ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ， ｔｒｉ⁃ ｔｏ ｏｃｔａ⁃ｃｈｌｏｒｉｎａｔｅｄ ｎａｐｈｔｈａｌｅｎｅ， ａｎｄ １２ ｄｌ⁃ＰＣＢｓ ｃｏｎｇｅｎｅｒｓ ｉｎ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｐａｒｔｉｃｌｅ ｓｉｚｅ
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　 ７ 期 杨昕蕊等：北京市一次重污染天气下大气颗粒物中 ＰＣＤＤ／ Ｆｓ、ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ 粒径分布特征及呼吸暴露风险评估 １６０１　

ｆｒａｃｔｉｏｎｓ ｗｅｒｅ ｄｅｔｅｒｍｉｎｅｄ， ａｎｄ ｔｈｅｎ ｓｉｚｅ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ａｎｄ ｅｘｐｏｓｕｒｅ ｒｉｓｋ ｏｆ ｔｈｅｓｅ ｃｏｍｐｏｕｎｄｓ ｗｅｒｅ
ａｎａｌｙｚｅｄ ａｎｄ ｅｖａｌｕａｔｅｄ． Ｔｈｅ ｒｅｓｕｌｔｓ ｓｈｏｗｅｄ ｔｈａｔ ｔｈｅ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｓ ｏｆ ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ， ＰＣＮｓ ａｎｄ ｄｌ⁃ＰＣＢｓ
ｉｎ ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ ｐａｒｔｉｃｕｌａｔｅ ｍａｔｔｅｒ ｗｅｒｅ ８． ０３， ６． ６８ ａｎｄ １． １８ ｐｇ·ｍ－３ ｄｕｒｉｎｇ ｔｈｅ ｈｅａｖｙ ｐｏｌｌｕｔｉｏｎ
ｅｐｉｓｏｄｅ ｉｎ ｕｒｂａｎ ａｒｅａ ｏｆ Ｂｅｉｊｉｎｇ， ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ， ｗｈｉｃｈ ｗｅｒｅ ｓｉｇｎｉｆｉｃａｎｔｌｙ ｈｉｇｈｅｒ ｔｈａｎ ｔｈｏｓｅ ｉｎ ｔｈｅ ｃｌｅａｒ
ｅｐｉｓｏｄｅ． ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ， ＰＣＮｓ ａｎｄ ｄｌ⁃ＰＣＢｓ ｗｅｒｅ ｍａｉｎｌｙ ｆｏｕｎｄ ｉｎ ｆｉｎｅ ｐａｒｔｉｃｌｅｓ ｗｉｔｈ ｐａｒｔｉｃｌｅ ｓｉｚｅ
＜２．５ μｍ， ａｃｃｏｕｎｔｉｎｇ ｆｏｒ ８６．５％， ４７．９％ ａｎｄ ３９．８％ ｏｆ ｔｈｅ ｔｏｔａｌ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｓ， ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ． Ｔｈｅ
ｐｒｏｐｏｒｔｉｏｎ ｏｆ ｈｉｇｈ ｃｈｌｏｒｉｎａｔｅｄ ＰＣＮｓ ａｎｄ ＰＣＢｓ ｈｏｍｏｌｏｇｕｅｓ ｉｎ ａ ｆｒａｃｔｉｏｎ ｉｎｃｒｅａｓｅｄ ａｓ ｔｈｅ ｐａｒｔｉｃｌｅ ｓｉｚｅ
ｄｅｃｒｅａｓｅｄ． Ａｃｃｏｒｄｉｎｇ ｔｏ ｔｈｅ ｒｅｓｕｌｔｓ ｏｆ ｔｈｅ ｒｉｓｋ ａｓｓｅｓｓｍｅｎｔ， ｔｈｅ ｃａｎｃｅｒ ｒｉｓｋｓ ｏｆ ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ， ＰＣＮｓ ａｎｄ
ｄｌ⁃ＰＣＢｓ ｉｎ ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ ｐａｒｔｉｃｕｌａｔｅ ｍａｔｔｅｒ ｂｙ ｉｎｈａｌａｔｉｏｎ ｗｅｒｅ １．１×１０－５， １．４×１０－７ ａｎｄ ２．２×１０－７，
ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ． Ｔｈｅｙ ｗｅｒｅ ３３ ｔｉｍｅｓ ｈｉｇｈｅｒ ｔｈａｎ ｔｈａｔ ｏｆ ｔｈｅ ｃｌｅａｒ ｅｐｉｓｏｄｅ． Ｔｈｅ ｃｏｎｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｒａｔｅ ｏｆ
ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ ｔｏ ｔｏｔａｌ ｃａｎｃｅｒ ｒｉｓｋ ｗａｓ ９６．７％， ｓｏ ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ ｓｈｏｕｌｄ ｂｅ ｃｏｎｔｒｏｌｌｅｄ ａｓ ａ ｐｒｉｏｒｉｔｙ ｐｅｒｓｉｓｔｅｎｔ
ｏｒｇａｎｉｃ ｐｏｌｌｕｔａｎｔ．
Ｋｅｙｗｏｒｄｓ：ｈｅａｖｙ ｐｏｌｌｕｔｉｏｎ ｅｐｉｓｏｄｅ， ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ ｐａｒｔｉｃｕｌａｔｅ ｍａｔｔｅｒ， ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ， ＰＣＮｓ， ＰＣＢｓ， ｓｉｚｅ
ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ， ｒｉｓｋ ａｓｓｅｓｓｍｅｎｔ ｏｆ ｒｅｓｐｉｒａｔｏｒｙ ｅｘｐｏｓｕｒｅ， Ｂｅｉｊｉｎｇ．

二 英（ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ）、多氯萘（ＰＣＮｓ）和多氯联苯 （ＰＣＢｓ）是具有环境持久性、生物蓄积性、远距离迁

徙性及高毒性的持久性有机污染物（ＰＯＰｓ） ［１⁃２］ ．作为《斯德哥尔摩公约》受控 ＰＯＰｓ 物质，这些化合物具

有较高的辛醇⁃空气、辛醇⁃水分配系数，容易造成生物富集效应．大量病理学研究及临床表现发现，人类

和动物长期暴露于含有这些化合物的环境中，可引起神经毒性、胚胎毒性、生殖毒性和雌激素效应等危

害，且这些化合物可通过母体血液、乳汁传递作用及食物链累积放大作用对环境和人类构成威胁［３⁃４］ ．相
关研究表明 ２３ 种 ＰＣＮｓ 单体和 １２ 种 ＰＣＢｓ 单体具有二 英毒性［５⁃６］ ．二 英类化合物已被世界卫生组织

确认为一级致癌物，引起了国际社会的广泛关注．
大气传输是 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ 在环境中迁移转化的主要途径之一［７］ ．颗粒物作为空气中的重

要介质，颗粒物中污染物浓度水平与粒径分布特征可以提供颗粒物来源、化学形成和增长机制等重要信

息［８］ ．我国环境空气质量标准规定，空气中的细颗粒物是指空气动力学当量直径小于等于 ２．５ μｍ 的颗
粒物［９］ ．粒子的大小及其组成与人类健康息息相关［１０］ ．细颗粒物粒径较小，具有较大的比表面积和较强

的吸附力，持久性有机污染物等有毒有害物质大多吸附在细颗粒物中，９０％的细颗粒物可以深入至肺泡

区，可能引起心脏病、肺病甚至死亡［１０］ ．人类通过吸入空气中的细颗粒物而被动摄入细颗粒物中的 ＰＯＰｓ
被认为是人体内 ＰＯＰｓ 的主要来源之一［１１］ ．ＰＯＰｓ 在颗粒物中的粒径分布特征对其健康风险的大小有重

要意义．
ＰＯＰｓ 污染物在大气颗粒物中的存在特征已逐渐引起国内外关注．Ｄｅｇｒｅｎｄｅｌｅ 等［１２］ 研究表示，在布

尔诺城市及乡镇大气中，平均 ７１％的多环芳烃、７３％的 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ 和 ６０％的 ｄｌ⁃ＰＣＢｓ 富集于细颗粒物中，
所有化合物均在细颗粒物中表现出较强的积累．Ｚｈｕ 等［１３］研究表示，ＰＣＢｓ 气粒分配受吸附机理的影响，
ＰＣＢｓ 浓度随着颗粒物粒减小而增加．此外，正烷烃［１４］、除草剂［１５］、卤化阻燃剂［１６］、六溴环十二烷［１７］、四
溴双酚 Ａ［１７］等有机物在大气中的分布规律也得到了广泛的研究．这些研究大多表明，污染物往往集中在

较小的大气颗粒中．地理位置、气象条件和污染源的差异可能导致粒径分布产生变化．
目前已有部分研究分别报道了北京市大气中单种 ＰＯＰｓ 的粒径分布特征，但同时针对 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、

ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ 进行的分析较少．本研究同时研究了同一监测样本中北京市大气颗粒物 ３ 种二 英类化合

物的浓度水平及粒径分布，采集了北京城区一次重污染天气下 ４ 种不同粒径段的大气颗粒物样本，以晴

朗天气样本作为对照组，测定了大气颗粒物中 １７ 种 ２，３，７，８⁃ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、三氯代至八氯代 ＰＣＮｓ 单体及

１２ 种 ｄｌ⁃ＰＣＢｓ 单体的浓度水平，并评估了 ３ 种化合物对于人类的健康影响，以上结果将为北京市重污染

天气大气中 ＰＯＰｓ 的防治以及降低人体暴露风险提供数据支持．

１　 材料与方法（Ｍａｔｅｒｉａｌｓ ａｎｄ ｍｅｔｈｏｄｓ）

１．１　 样品的采集

　 　 北京市环境保护监测中心监测数据表明，２０１７ 年 ５ 月 ４ 日—５ 日北京市 ＰＭ１０、ＰＭ２．５质量浓度均达
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１６０２　 环　 　 境　 　 化　 　 学 ３８ 卷

到六级严重污染级别，该次天气过程的最大特征体现在各粒径颗粒物浓度上［１８］ ．相关研究表明沙尘天

气过程中 ＰＭ１０浓度显著升高，ＰＭ２．５浓度呈现相反的变化趋势［１９］；而雾霾期间大气中 ＰＭ２．５ ／ ＰＭ１０均值为

０．８０，细颗粒物为主要污染物［２０］ ．本研究关注的天气过程中 ＰＭ２．５浓度与 ＰＭ１０均达到较高水平，所以定义

为重污染天气．于 ２０１７ 年 ５ 月 ４ 日—５ 日（重污染天气）及污染消散后的 ５ 月 ５ 日—７ 日（晴朗天气），在
北京市海淀区中央民族大学校园内，距地面约 １２ｍ 的建筑物顶部，采用 ＫＣ⁃６１２０ 型大气综合采样器（青
岛崂山电子仪器总厂有限公司），配备 ＰＭ１０、ＰＭ５、ＰＭ２．５多级颗粒物切割器，以标定流量 １００ Ｌ·ｍｉｎ－１分别

采集了两组大气颗粒物样本．每组样本由 ４ 份粒径分别为 ＞１０ μｍ、５—１０ μｍ、２．５—５ μｍ、＜２．５ μｍ 的大

气颗粒物样品组成，采样信息如表 １．采样滤膜为玻璃纤维滤膜，采样前在马弗炉中 ５００ ℃的温度下灼烧

２ ｈ，以除去其中的有机物影响，然后放在恒温恒湿箱中平衡 ４８—７２ ｈ．采样前后用十万分之一的电子天

平准确称量．采集后的样本立即装入密封袋中，带回实验室准确称重后，滤膜避光、－４ ℃ 冷藏保存至

分析．

表 １　 采样信息

Ｔａｂｌｅ １　 Ｓａｍｐｌｅ ｉｎｆｏｒｍａｔｉｏｎ

样本
Ｓａｍｐｌｅ

采样时间
Ｓａｍｐｌｉｎｇ ｄｕｒａｔｉｏｎ

采样体积
Ｓａｍｐｌｉｎｇ ｖｏｌｕｍｅ ／

ｍ３

颗粒物浓度

Ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｏｆ ｐａｒｔｉｃｕｌａｔｅ ｍａｔｔｅｒ ／ （μｇ·ｍ－３）

＞１０ μｍ ５—１０ μｍ ２．５—５ μｍ ＜２．５ μｍ

重污染 ２０１７．５．４—２０１７．５．５（２２ ｈ） １１６ ３５３ ２９７ １５８ ５０９

晴朗 ２０１７．５．５—２０１７．５．７（４４ ｈ） ３２３ １２ １３ １２ １８

１．２　 实验材料

仪器：Ｔｒａｃｅ １３１０ 气相色谱⁃ＴＳＱ ８０００ Ｅｖｏ 三重四极杆质谱联用仪（美国 Ｔｈｅｒｍｏ Ｆｉｓｈｅｒ Ｓｃｉｅｎｔｉｆｉｃ 公

司）；ＡＳＥ３００ 快速溶剂萃取仪（美国 Ｄｉｏｎｅｘ 公司）；Ｒ⁃３ 型旋转蒸发仪（瑞士 Ｂｕｃｈｉ 公司）；ＢＦ２０００ 氮气吹

干仪（北京八方世纪科技有限公司）．
材料：正己烷、二氯甲烷（农残级，美国 Ｊ．Ｔ．Ｂａｋｅｒ 公司）、壬烷（色谱纯）、活化硅胶（甲醇及二氯甲烷

淋洗后置于 ３０ ℃烘箱中烘干 １２ ｈ，之后每 ３０ ｍｉｎ 升温 １０ ℃，升至 １８０ ℃后持续烘干 ６ ｈ）、酸性硅胶

（４３ ｍＬ 浓硫酸逐滴加入到 １００ ｇ 活化硅胶中，震荡摇匀）、碱性硅胶（１ ｇ ＮａＯＨ 溶于 ２５ ｍＬ 去离子水中，
逐滴加入至 ５０ ｇ 活化硅胶中，震荡摇匀）、硝酸银硅胶（５．６ ｇ ＡｇＮＯ３溶于 １４ ｍＬ 去离子水中，逐滴加入至

５０ ｇ 活化硅胶中，震荡摇匀）、碱性 Ａｌ２Ｏ３（使用前于 ６６０ ℃马弗炉中烘烤 ６ ｈ 以上）、无水硫酸钠（６００ ℃
烘 ６ ｈ，冷却至室温后置于玻璃容器内密封保存，备用）、ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ 标准品（购自 Ｗｅｌｌｉｎｇｏｎ 公司）、ＰＣＮｓ
标准品、ＰＣＢｓ 标准品（均购自 Ｃａｍｂｒｉｄｇｅ Ｉｓｏｔｏｐｅ Ｌａｂｏｒａｔｏｒｉｅｓ 公司）．
１．３　 样品处理及净化

颗粒物样品加入１３Ｃ１２⁃ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、１３Ｃ１０⁃ＰＣＮｓ、１３Ｃ１２⁃ＰＣＢｓ 内标，采用快速溶剂萃取仪萃取后（提取溶

剂为体积比为 ５０∶５０ 的正己烷和二氯甲烷），利用旋转蒸发仪将提取液蒸发浓缩至 ０．５ ｍＬ．浓缩样品依

次用酸性硅胶柱、复合硅胶柱（由上至下依次为 ２ ｇ 无水硫酸钠、１ ｇ 活化硅胶、８ ｇ 酸性硅胶、１ ｇ 活化硅

胶、５ ｇ 碱性硅胶、１ ｇ 活化硅胶、２ ｇ 硝酸银硅胶、１ ｇ 活化硅胶）、碱性氧化铝柱进行净化及纯化分离，从
而得到 ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ 组分及 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ 组分目标液．将目标液浓缩并用壬烷定溶至 ５０ μＬ 后，采用气相色

谱串联三重四极杆质谱仪测定目标化合物含量，分离色谱柱为 ＤＢ⁃５ＭＳ 毛细管色谱柱 （ ６０ ｍ ×
０．２５ ｍｍ ｉ．ｄ．×０．２５ μｍ； Ｊ＆Ｗ ｓｃｉｅｎｔｉｆｉｃ 公司） ［２１］ ．
１．４　 质量保证与质量控制

大气颗粒物样品中１３Ｃ１２⁃ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、１３Ｃ１０⁃ＰＣＮｓ、１３Ｃ１２⁃ＰＣＢｓ 内标的回收率分别为 ７３％—９０％、７６％—
８９％及 ７９％—８５％，满足定量分析的要求．目标化合物定性定量过程中，需满足以下 ３ 条要求：（１）目标

化合物的保留时间与内标相符；（２）定性定量离子比率与理论值相符，偏差小于±１５％；（３）信噪比大于

３．ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、ＰＣＮｓ 和 ＰＣＢｓ 仪器检出限分别为 ０． ０４—０． ２５ μｇ·Ｌ－１、 ０． ０１—０． ０５ μｇ·Ｌ－１ 和 ０． １０—
０．２０ μｇ·Ｌ－１ ．设定 １ 个空白样品，其提取净化等处理方法与实际样品一致，空白样中 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、ＰＣＮｓ、
ＰＣＢｓ 单体含量均小于样品中其含量的 ５％（其占比依次为 ０．４％、３．８％、４．６％），空白样品满足质量控制
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　 ７ 期 杨昕蕊等：北京市一次重污染天气下大气颗粒物中 ＰＣＤＤ／ Ｆｓ、ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ 粒径分布特征及呼吸暴露风险评估 １６０３　

要求．
１．５　 呼吸暴露风险评估

根据目前国内外常用的呼吸暴露量化方法［２２⁃２３］，成人经呼吸摄入污染物的量 ＡＤＤｉｎｈ参照美国环境

保护局（ＵＳＥＰＡ）个体日均暴露剂量计算公式进行计算：

ＡＤＤｉｎｈ ＝ Ｃ × ＩＲ × ＥＦ × ＥＤ
ＢＷ × ＡＴ

（１）

式中，ＡＤＤｉｎｈ为终生日均呼吸暴露剂量率（ｍｇ·ｋｇ－１·ｄ－１）；Ｃ 为该致癌物在环境介质中的浓度（ｆｇ ＴＥＱ·ｍ－３）；
相关暴露参数以《中国人群暴露参数手册（成人卷）》中成年男性为标准［２４］： ＩＲ 为环境介质的日均摄入

量（１８ ｍ３·ｄ－１）；ＥＦ 为暴露频率（３５０ ｄ·ａ－１）；ＥＤ 为暴露持续时间（３０ ａ）；ＢＷ 表示体重（６５ ｋｇ）；ＡＴ 表示

平均接触时间（７２．４×３６５ ｄ）．
吸入单位风险值（ＩＵＲ）是对一种物质致癌性的定量指示，也是以浓度表示人群中癌症病例增长的

理论估计值［２５］ ．由于目前流行病学和毒理学数据不足，无法获得 ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ 的吸入单位风险值，因此本

研究采用世界卫生组织 ２００５ 年公布的 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ 和 ｄｌ⁃ＰＣＢｓ 的毒性当量因子［６］ 及 Ｆａｌａｎｄｙｓｚ 等总结的

ＰＣＮｓ 的毒性当量因子［２６］，计算大气颗粒物中 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、ＰＣＮｓ、ｄｌ⁃ＰＣＢｓ 相对于 ２，３，７，８⁃ＴＣＤＤ 的毒性当

量浓度，进而评估呼吸暴露剂量及致癌风险．

ＴＥＱｓ ＝ ∑ Ｃ ｉ × ＴＥＦｉ （２）

式中，ＴＥＱｓ为总等效致癌浓度（ｆｇ ＴＥＱ·ｍ－３）；Ｃ ｉ为各单体物质浓度；ＴＥＦｉ为毒性当量因子．
通过计算颗粒物中 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、ｄｌ⁃ＰＣＢｓ、ＰＣＮｓ 的 ＴＥＱｓ 与 ２，３，７，８⁃ＴＣＤＤ 的 ＩＵＲ（３８（μｇ·ｍ－３） －１）的

乘积，可得到大气颗粒物中相应物质呼吸暴露产生的的致癌风险估计值［２７］ ．

２　 结果与讨论（Ｒｅｓｕｌｔｓ ａｎｄ ｄｉｓｃｕｓｓｉｏｎ）

２．１　 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、ＰＣＮｓ、ｄｌ⁃ＰＣＢｓ 浓度水平

重污染天气颗粒物中 １７ 种 ２，３，７，８⁃ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、三氯代至八氯代 ＰＣＮｓ 和 １２ 种 ｄｌ⁃ＰＣＢｓ 单体总浓度

依次为 ８．０３ ｐｇ·ｍ－３、６．６８ ｐｇ·ｍ－３和 １．１８ ｐｇ·ｍ－３ ．四氯代至八氯代 ＰＣＤＦｓ 总浓度为 １０．３４ ｐｇ·ｍ－３，四氯代

至八氯代 ＰＣＤＤｓ 总浓度为 ９． ９０ ｐｇ·ｍ－３，两者浓度水平相当．王春雷等［２８⁃２９］ 研究发现深圳市大气中

ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ 平均浓度为 ３．８４ ｐｇ·ｍ－３，１８ 种 ＰＣＢｓ 平均浓度为 ４４． ９７ ｐｇ·ｍ－３ ．赵淑惠等［３０］ 研究发现中国台

湾省大气颗粒物中 ２８ 种 ＰＣＢｓ 平均浓度为 ４．８２ ｐｇ·ｍ－３ ．李燕等［３１］研究发现大连大气中 １３ 种 ＰＣＢｓ 平均

浓度为 ４９４．２０ ｐｇ·ｍ－３ ．东亚地区中国、日本和韩国 ＰＣＮｓ 监测浓度分别为 ２３．８５—１１１．１１ ｐｇ·ｍ－３、２．２１—
１６１．０７ ｐｇ·ｍ－３和 ３．１６—５９．０９ ｐｇ·ｍ－３ ［３２］ ．比较部分国家和地区近年来大气中 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ 浓度

水平，本研究中北京极端重污染天气环境下大气颗粒物中 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ 浓度高于深圳日常平均浓度，但
ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ 浓度仍处于相对较低水平，ＰＣＮｓ 浓度水平与日本、韩国相近，低于中国平均水平，ＰＣＢｓ 浓

度低于深圳、台湾、大连日常平均浓度．该结果可能与已有研究表明的大气中 ＰＣＮｓ 及 ＰＣＢｓ 主要分布在

气相中［１３，３３］有关，且与本研究中所测定的 ＰＣＢ 单体数量有限有关．
对比晴朗天气样本，重污染天气颗粒物中三类有机物浓度水平都显著增加，可能由于 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、

ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ 可富集于大气颗粒物中，而重污染天气下大气颗粒物浓度显著升高，为大气中这些有机物

积累提供了载体．在重污染天气中，测定的 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ 依次占 ３ 种污染物总浓度的 ４６．６％、
３７．９％、１５．４％，ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ 贡献率明显较大，同时 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ 是重污染与晴朗比较中变化最为突出的物质，
其含量在重污染天气占比增加最为显著．
２．２　 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、ＰＣＮｓ、ｄｌ⁃ＰＣＢ 粒径分布特征

ＰＣＤＦｓ、ＰＣＤＤｓ、ＰＣＮｓ、ｄｌ⁃ＰＣＢｓ 在各粒径段颗粒物中的含量分布特征如图 １．本次重污染天气下，粒
径＜２．５ μｍ 的颗粒物中 ３ 种物质总浓度均明显高于其他粒径段颗粒物，依次占其总浓度的 ８６．５％、
４７．９％、３９．７％，其他粒径段颗粒物中各物质对其总浓度贡献差异相对较小．以上现象说明大气颗粒物中

ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ 更易富集于细颗粒物中，这与 Ｂａｒｂａｓ 等［３４］对 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、ＰＣＢｓ 的研究结果一致．
如图 １（ａ－ｂ）所示，ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ 的主要贡献单体为 ＯＣＤＤ、ＯＣＤＦ、１，２，３，４，６，７，８⁃ＨｐＣＤＦ、１，２，３，４，６，
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７，８⁃ＨｐＣＤＤ，其在细颗粒物中含量水平明显大于其他粒径段颗粒物，使得 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ 总浓度在细颗粒物

中的富集趋势更为强烈．ＰＣＮｓ 和 ＰＣＢｓ 中以三氯代和四氯代组成的低氯代同系物为主，也呈现出更易富

集于细颗粒物的趋势，但程度小于 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ．

图 １　 各粒径段颗粒物中 ＰＣＤＤｓ、ＰＣＤＦｓ、ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ 浓度水平与分布

Ｆｉｇ．１　 Ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｌｅｖｅｌｓ ａｎｄ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｏｆ ＰＣＤＤｓ， ＰＣＤＦｓ， ＰＣＮｓ ａｎｄ ＰＣＢｓ ｉｎ ｖａｒｉｏｕｓ ｐａｒｔｉｃｌｅ ｓｉｚｅ ｆｒａｃｔｉｏｎｓ
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分析 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ 各氯代同系物在各粒径段颗粒物中的含量分布特征如图 ２．ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ
呈现出随颗粒物粒径减小，高氯代同系物含量增加的分布趋势．如图 ２（ｃ—ｆ）所示，在本次重污染天气

下，粒径＜２．５ μｍ 的颗粒物中，三氯代至八氯代 ＰＣＮｓ 同系物贡献率依次为 ２９． ０％、５７． ４％、６７． ２％、
５８．４％、７３．８％、８１．１％；三氯代至七氯代 ＰＣＢｓ 同系物贡献率依次为 ２５．９％、４０．８％、４５．８％、４７．１％、７０．７％．
相比大粒径颗粒物，细颗粒物中能更多的吸附挥发性较小的 ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ 有机物，这与 Ｚｈｕ 等［３２］ 对

ＰＣＮｓ 粒径分布特征研究结果一致．与 ＰＣＮｓ 和 ＰＣＢｓ 不同，ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ 各氯代同系物均主要富集于粒径

＜２．５ μｍ的颗粒物中．

图 ２　 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ 各氯代同系物在各粒径段颗粒物中分布特征

Ｆｉｇ．２　 Ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ ｏｆ ｃｈｌｏｒｉｎａｔｅｄ ｈｏｍｏｌｏｇｕｅｓ ｏｆ ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ， ＰＣＮｓ ａｎｄ ＰＣＢｓ ｉｎ ｖａｒｉｏｕｓ ｐａｒｔｉｃｌｅ ｓｉｚｅ ｆｒａｃｔｉｏｎｓ

晴朗天气下 ＜ ２． ５ μｍ 细颗粒物中 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ 浓度对总浓度贡献率分别为 ７３． ５％、
３０．４％、４０．１％．ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ 与重污染天气下粒径分布特征相似，均主要富集于细颗粒物中；ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ 在

不同粒径段颗粒物中的分布差异较重污染天气则相对较小．大气颗粒物中 ＰＣＤＦｓ 与 ＰＣＤＤｓ 的总浓度比

值在重污染天气时为 ８．０３，晴朗天气时为 ５．３１．如图 １（ａ—ｂ）所示，＜２．５ μｍ 细颗粒物中 ＰＣＤＦｓ 单体含

量在两种天气状况下占比相似，而 ＰＣＤＤｓ 中 １，２，３，４，６，７，８⁃ＨｐＣＤＤ、１，２，３，６，７，８ＨｘＣＤＤ 在重污染时

于细颗粒物中的占比相比晴朗时显著增加，因此易生成高氯代 ＰＣＤＤｓ 的污染源可能为本次污染中
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ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ 主要贡献者．Ｔｒｉ⁃ＣＮ 在晴朗天气及本次重污染中下分别占 ＰＣＮｓ 总浓度的 ８１．８％、４９．６％，污染

过程中高氯代 ＰＣＮｓ 占比大幅增加．ＰＣＢｓ 中 ＣＢ⁃７７ 是相比晴朗时本次污染中显著变化单体．具有明显变

化特征的物质单体可为进一步源解析提供依据，此外本次污染中颗粒物大量增加并蓄积可能也是 ３ 种

物质浓度水平及粒径分布特征变化的重要原因．
２．３　 呼吸暴露风险评估

经计算大气颗粒物中 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ 的呼吸暴露剂量如图 ３．本次重污染天气下大气颗粒物中

ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ 呼吸暴露剂量分别为 ３０．９ ｆｇ ＴＥＱ ｋｇ－１ｄ－１、０．４ ｆｇ ＴＥＱ ｋｇ－１ｄ－１、０．６ ｆｇ ＴＥＱ ｋｇ－１ｄ－１ ．
Ｌｉ 等［３５⁃３６］的研究表明，广州城市大气中 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ 的呼吸暴露剂量为 １９．７—１４５ ｆｇ ＴＥＱ ｋｇ－１ｄ－１，上海城

市大气中 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ 的呼吸暴露剂量为 ３０．６—１０６ ｆｇ ＴＥＱ ｋｇ－１ｄ－１ ．本次北京城区重污染天气下 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ
呼吸暴露剂量远大于 ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ，与上述广州和上海的水平相近．

两种天气环境中 ３ 种物质的呼吸暴率剂量均主要来源于粒径＜２．５ μｍ 的细颗粒物．重污染天气下，
细颗粒物对 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ 呼吸暴露剂量贡献率分别为 ８７．１％、６６．１％、６１．７％．晴朗天气下，细颗

粒物对 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ 呼吸暴率剂量贡献分别为 ４６．７％、８６．５％、７９．５％．
ＵＳＥＰＡ 推荐当致癌风险小于等于 １０－６时认为该健康风险可以接受［３７］，１０－４至 １０－６认为构成潜在癌

症风险［３８］ ．本次重污染天气中 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ 的致癌风险分别为 １．１×１０－５、１．４×１０－７、２．２×１０－７，
总致癌风险是晴朗天气样本的 ３３ 倍．ＰＣＮｓ、ｄｌ⁃ＰＣＢｓ 未超过致癌风险阈值（１０－６），但 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ 癌症风险

水平相对较高，且高于中国台北［３９］（１．１×１０－６）、上海［３４⁃３５］（２．２×１０－６）、广州［４０］（２．５×１０－６）的 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ 致

癌风险水平．ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ 对总致癌风险的贡献率差异较大．在重污染天气和晴朗天气中，
ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ 浓度占目标化合物总浓度（ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ 浓度之和）的比例分别为 ４６．６％、９．５％，但其

对总致癌风险贡献率高达 ９６．７％和 ９２．９％，而 ＰＣＢｓ 和 ＰＣＮｓ 仅为 ２．０％、５．５％和 ０．１％、０．２％．
评价结果表明，本次重污染天气下北京城区大气颗粒物中 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ 具有相对较大的呼吸暴露剂量

及致癌风险贡献率，因此 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ 应为优先控制污染物．此外，８７．１％的呼吸暴露剂量来源于细颗粒物．
由于细颗粒物可在大气中长时间停留、远距离输送及通过呼吸道进入人体，对人体健康产生危害，所以

控制大气中细颗粒物浓度水平对降低 ３ 种物质产生的致癌风险有重要意义．

图 ３　 大气颗粒物中 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ 呼吸暴露剂量及致癌风险贡献率

Ｆｉｇ．３　 Ｒｅｓｐｉｒａｔｏｒｙ ｅｘｐｏｓｕｒｅ ｄｏｓｅ ａｎｄ ｃａｒｃｉｎｏｇｅｎｉｃ ｒｉｓｋ ｃｏｎｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｒａｔｅ ｏｆ ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ，
ＰＣＮｓ ａｎｄ ＰＣＢｓ ｉｎ ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ ｐａｒｔｉｃｕｌａｔｅ ｍａｔｔｅｒ

３　 结论（Ｃｏｎｃｌｕｓｉｏｎ）

研究表明，本次重污染天气下北京市城区大气颗粒物中 ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ、ＰＣＮｓ、ｄｌ⁃ＰＣＢｓ 的浓度水平显著

高于晴朗天气．三类化合物主要富集于粒径＜２．５ μｍ 细颗粒物中，占各自总含量的 ８６．５％、４７．９％、３９．
８％．高氯代 ＰＣＮｓ 和 ＰＣＢｓ 同系物呈现出随颗粒物粒径减小，相对富集量增加的粒径分布趋势．ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ



hjh
x.r

cee
s.a

c.c
n

　 ７ 期 杨昕蕊等：北京市一次重污染天气下大气颗粒物中 ＰＣＤＤ／ Ｆｓ、ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ 粒径分布特征及呼吸暴露风险评估 １６０７　

致癌风险高于 ＰＣＮｓ、ＰＣＢｓ，在总致癌风险中贡献率为 ９６．７％，是需优先控制的持久性有机污染物．
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ｅｑｕｉｖａｌｅｎｃｙ ｆａｃｔｏｒｓ ｆｏｒ ｄｉｏｘｉｎｓ ａｎｄ ｄｉｏｘｉｎ⁃ｌｉｋｅ ｃｏｍｐｏｕｎｄｓ［Ｊ］ ． Ｔｏｘｉｃｏｌｏｇｉｃａｌ Ｓｃｉｅｎｃｅｓ， ２００６， ９３（２）： ２２３⁃２４１．

［ ７ ］ 　 ＢＩＤＬＥＭＥＮ Ｔ Ｆ， ＢＩＬＬＩＮＧＳ Ｗ Ｎ， ＦＯＲＥＭＡＮ Ｗ Ｔ． Ｖａｐｏｒ ｐａｒｔｉｃｌｅ ｐａｒｔｉｔｉｏｍｉｎｇ ｏｆ ｓｅｍｉｖｏｌａｔｉｌｅ ｏｒｇａｎｉｃ⁃ｃｏｍｐｏｕｎｄｓ⁃ｅｓｔｉｍａｔｅｓ ｆｒｏｍ ｆｉｅｌｄ
ｃｏｌｌｅｃｔｉｏｎｓ［Ｊ］ ． Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ Ｓｃｉｅｎｃｅ ＆ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ， １９８６， ２０（１０）： １０３８⁃１０４３．

［ ８ ］ 　 唐孝炎， 张远航， 邵敏． 大气环境化学（第二版）［Ｍ］． 北京： 高等教育出版社， ２００６．
ＴＡＮＧ Ｘ Ｙ， ＺＨＡＮＧ Ｙ Ｈ， ＳＨＡＯ Ｍ． Ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ（ Ｓｅｃｏｎｄ Ｅｄｉｔｉｏｎ） ［Ｍ］． ＢｅｉＪｉｎｇ： Ｈｉｇｈｅｒ Ｅｄｕｃａｔｉｏｎ Ｐｒｅｓｓ，
２００６（ｉｎ Ｃｈｉｎｅｓｅ） ．

［ ９ ］ 　 中华人民共和国环境保护部． ＧＢ ３０９５⁃２０１２ 环境空气质量标准［Ｓ］ ． 北京：中国环境科学出版社， ２０１２．
Ｐｅｏｐｌｅ′ｓ Ｒｅｐｕｂｌｉｃ ｏｆ Ｃｈｉｎａ Ｍｉｎｉｓｔｒｙ ｏｆ Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ Ｐｒｏｔｅｃｔｉｏｎ． ＧＢ ３０９５⁃２０１２ Ａｍｂｉｎｅｎｔ ａｉｒ ｑｕａｌｉｔｙ ｓｔａｎｄａｒｄｓ［ Ｓ］ ． ＢｅｉＪｉｎｇ： Ｃｈｉｎａ
Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ Ｓｃｉｅｎｃｅ Ｐｒｅｓｓ， ２０１２（ｉｎ Ｃｈｉｎｅｓｅ） ．

［１０］ 　 ＥＮＧＬＥＲＴ Ｎ． Ｆｉｎｅ ｐａｒｔｉｃｌｅｓ ａｎｄ ｈｕｍａｎ ｈｅａｌｔｈ⁃ａ ｒｅｖｉｅｗ ｏｆ ｅｐｉｄｅｍｉｏｌｏｇｉｃａｌ ｓｔｕｄｉｅｓ［Ｊ］ ． Ｔｏｘｉｃｏｌｏｇｙ Ｌｅｔｔｅｒｓ， ２００４， １４９（１⁃３）： ２３５⁃２４２．
［１１］ 　 ＰＡＡＴＥＲＯ Ｐ， ＴＡＰＰＥＲ Ｕ． Ｐｏｓｉｔｉｖｅ ｍａｔｒｉｘ ｆａｃｔｏｒｉｚａｔｉｏｎ ｎｏｎ⁃ｎｅｇａｔｉｖｅ ｆａｃｔｏｒ ｍｏｄｅｌ ｗｉｔｈ ｏｐｔｉｍａｌ ｕｔｉｌｉｚａｔｉｏｎ ｏｆ ｅｒｒｏｒ ｅｓｔｉｍａｔｅｓ ｏｆ ｄａｔａ ｖａｌｕｅｓ

［Ｊ］ ． Ｅｎｖｉｒｏｎｍ Ｅｔｒｉｃｓ， １９９４， ５（２）： １１１⁃１２６．
［１２］ 　 ＤＥＧＲＥＮＤＥＬＥ Ｃ， ＯＫＯＮＳＫＩ Ｋ， ＭＥＬＹＭＵＫ Ｌ， ｅｔ ａｌ． Ｓｉｚｅ ｓｐｅｃｉfiｃ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｏｆ ｔｈｅ ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ ｐａｒｔｉｃｕｌａｔｅ ＰＣＤＤ ／ Ｆｓ， ｄｌ⁃ＰＣＢｓ ａｎｄ

ＰＡＨｓ ｏｎ ａ ｓｅａｓｏｎａｌ ｓｃａｌｅ： Ｉｍｐｌｉｃａｔｉｏｎｓ ｆｏｒ ｃａｎｃｅｒ ｒｉｓｋｓ ｆｒｏｍ ｉｎｈａｌａｔｉｏｎ［Ｊ］ ． Ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔ， ２０１４， ９８： ４１０⁃４１６．
［１３］ 　 ＺＨＵ Ｑ Ｑ， ＺＨＥＮＧ Ｍ Ｈ， ＬＩＵ Ｇ Ｒ， ｅｔ ａｌ． Ｐａｒｔｉｃｌｅ ｓｉｚｅ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ａｎｄ ｇａｓ⁃ｐａｒｔｉｃｌｅ ｐａｒｔｉｔｉｏｎｉｎｇ ｏｆ ｐｏｌｙｃｈｌｏｒｉｎａｔｅｄ ｂｉｐｈｅｎｙｌｓ ｉｎ ｔｈｅ

ａｔｍｏｓｐｈｅｒｅ ｉｎ Ｂｅｉｊｉｎｇ， Ｃｈｉｎａ［Ｊ］ ． Ｅｎｖｉｒｏｎ Ｓｃｉ Ｐｏｌｌｕｔ Ｒｅｓ， ２０１７， ２４： １３８９⁃１３９６．
［１４］ 　 ＢＩ Ｘ， ＳＨＥＮＧ Ｇ， ＰＥＮＧ Ｐ， ｅｔ ａｌ． Ｓｉｚｅ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｏｆ ｎ⁃ａｌｋａｎｅｓ ａｎｄ ｐｏｌｙｃｙｃｌｉｃ ａｒｏｍａｔｉｃ ｈｙｄｒｏｃａｒｂｏｎｓ （ ＰＡＨｓ） ｉｎ ｕｒｂａｎ ａｎｄ ｒｕｒａｌ

ａｔｍｏｓｐｈｅｒｅｓ ｏｆ Ｇｕａｎｇｚｈｏｕ， Ｃｈｉｎａ［Ｊ］ ． Ａｔｍｏｓ． Ｅｎｖｉｒｏｎ， ２００５， ３９： ４７７⁃４８７．
［１５］ 　 ＣＯＳＯＬＬＡ｀ Ｃ， ＹＡＨＹＡＯＵＩ Ａ， ＣＯＬＩＮ Ｐ， ｅｔ ａｌ． Ｐａｒｔｉｃａｌ ｓｉｚｅ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ ｏｆ ｃｕｒｒｅｎｔｌｙ ｕｓｅｄ ｐｅｓｔｉｃｉｄｅｓ ｉｎ ａ ｒｕｒａｌ ａｔｍｏｓｐｈｅｒｅ ｏｆ Ｆｒａｎｃｅ［Ｊ］ ．

Ａｔｍｏｓ． Ｅｎｖｉｒｏｎ， ２０１３， ８１： ３２⁃３８．
［１６］ 　 ＣＡＯ Ｚ， ＸＵ Ｆ， ＣＯＶＡＣＩ Ａ， ｅｔ ａｌ． Ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｐａｔｔｅｒｎｓ ｏｆ ｂｒｏｍｉｎａｔｅｄ， ｃｈｌｏｒｉｎａｔｅｄ， ａｎｄ ｐｈｏｓｐｈｏｒｕｓ ｆｌａｍ ｒｅｔａｒｄａｎｔｓ ｗｉｔｈ ｐａｒｔｉｃｌｅ ｓｉｚｅ ｉｎ

ｉｎｄｏｏｒ ａｎｄ ｏｕｔｄｏｏｒ ｄｕｓｔ ａｎｄ ｉｍｐｌｉｃａｔｉｏｎｓ ｆｏｒ ｈｕｍａｎ ｅｘｐｏｓｕｒｅ［Ｊ］ ． Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ Ｓｃｉｅｎｃｅ ＆ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ， ２０１４， ４８： ８８３９⁃８８４６．
［１７］ 　 ＮＩ Ｈ， ＺＥＮＧ Ｈ． ＨＢＣＤ ａｎｄ ＴＢＢＰＡ ｉｎ ｐａｒｔｉｃｕｌａｔｅ ｐｈａｓｅ ｏｆ ｉｎｄｏｏｒ ａｉｒ ｉｎ Ｓｈｅｎｚｈｅｎ， Ｃｈｉｎａ［Ｊ］ ． Ｓｃｉ． Ｔｏｔａｌ． Ｅｎｖｉｒｏｎ， ２０１３， ４５８： １５⁃１９．
［１８］ 　 王占山， 李云婷， 李倩， 等． 基于大气超级站观测的 ２０１７ 年 ５ 月北京市沙尘天气过程分析［ Ｊ］ ． 中国环境监测， ２０１７， ３３（５）：

２８⁃３４．
ＷＡＮＧ Ｚ Ｓ， ＬＩ Ｙ Ｔ， ＬＩ Ｑ， ｅｔ ａｌ． Ａｎａｌｙｓｉｓ ｏｎ ａ ｄｕｓｔ ｐｏｌｌｕｔｉｏｎ ｅｖｅｎｔ ｉｎ Ｂｅｉｊｉｎｇ ｉｎ Ｍａｙ， ２０１７ Ｂａｓｅｄ ｏｎ ｔｈｅ ｏｂｓｅｒｖａｔｉｏｎ ｏｆ ａｎ Ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ
Ｓｕｐｅｒｓｉｔｅ［Ｊ］ ． Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ Ｍｏｎｉｔｏｒｉｎｇ ｉｎ Ｃｈｉｎａ， ２０１７， ３３（５）： ２８⁃３４（ｉｎ Ｃｈｉｎｅｓｅ） ．

［１９］ 　 徐文帅， 张大伟， 李云婷， 等． 北京两次沙尘天气污染过程中 ＰＭ２．５浓度变化特征［Ｊ］ ． 气候与环境研究， ２０１６， ２１（１）： ７８⁃８６．
ＸＵ Ｗ Ｓ， ＺＨＡＮＧ Ｄ Ｗ， ＬＩ Ｙ Ｔ， ｅｔ ａｌ． Ｖａｒｉａｔｉｏｎ ｏｆ ＰＭ２．５ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｄｕｒｉｎｇ ｔｗｏ ｄｕｓｔ ｐｏｌｌｕｔｉｏｎ ｅｖｅｎｔｓ ｉｎ Ｂｅｉｊｉｎｇ ［ Ｊ］ ． Ｃｌｉｍａｔｉｃ ａｎｄ
Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ Ｒｅｓｅａｒｃｈ， ２０１６， ２１ （１）： ７８⁃８６（ｉｎ Ｃｈｉｎｅｓｅ） ．

［２０］ 　 高阳． 雾霾与非雾霾期北京市北部城区大气颗粒物污染特征研究［Ｄ］． 北京： 北京科技大学， ２０１４．
ＧＡＯ Ｙ． Ｐｏｌｌｕｔｉｏｎ ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ ｏｄ ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ ｐａｒｔｉｃｕｌａｔｅｓ ｉｎ ｎｏｒｔｈｅｒｎ ｕｒｂａｎ Ｂｅｉｊｉｎｇ ｄｕｒｉｎｇ ｈａｚｅ⁃ｆｏｇ ａｎｄ ｎｏｎ ｈａｚｅ⁃ｆｏｇ ｐｅｒｉｏｄｓ［ Ｄ］．
Ｂｅｉｊｉｎｇ： Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｙ ｏｆ Ｓｃｉｅｎｃｅ ａｎｄ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ Ｂｅｉｊｉｎｇ， ２０１４（ｉｎ Ｃｈｉｎｅｓｅ） ．

［２１］ 　 邬静， 胡吉成， 马玉龙， 等． 加速溶剂萃取⁃硅胶柱净化⁃碱性氧化铝柱分离⁃气相色谱三重四极杆质谱法测定土壤中的二 英类化
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合物［Ｊ］ ． 分析化学， ２０１７， ４５（６）： ７９９ ⁃８０８．
ＷＵ Ｊ， ＨＵ Ｊ Ｃ， ＭＡ Ｙ Ｌ， ｅｔ ａｌ． Ｄｅｔｅｒｍｉｎａｔｉｏｎ ｏｆ ｄｉｏｘｉｎ⁃ｌｉｋｅ ｃｏｍｐｏｕｎｄｓ ｉｎ ｓｏｉｌ ｂｙ ａｃｃｅｌｅｒａｔｅｄ ｓｏｌｖｅｎｔ ｅｘｔｒａｃｔｉｏｎ⁃ｓｉｌｉｃａ ｇｅｌ ｃｏｌｕｍｎ ｃｌｅａｎｕｐ⁃
ｂａｓｉｃ ａｌｕｍｉｎａ ｃｏｌｕｍｎ ｓｅｐａｒａｔｉｏｎ ｃｏｕｐｌｅｄ ｗｉｔｈ ｇａｓ ｃｈｒｏｍａｔｏｇｒａｐｈｙ⁃ｔｒｉｐｌｅ ｑｕａｄｒｕｐｏｌｅ ｍａｓｓ ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙ［ Ｊ］ ． Ｃｈｉｎｅｓｅ Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ａｎａｌｙｔｉｃａｌ
Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ， ２０１７， ４５（６）： ７９９ ⁃８０８（ｉｎ Ｃｈｉｎｅｓｅ） ．

［２２］ 　 ＬＥＥ Ｓ Ｊ， ＣＨＯＩ Ｓ Ｄ， ＪＩＮ Ｇ Ｚ， ｅｔ ａｌ． Ａｓｓｅｓｓｍｅｎｔ ｏｆ ＰＣＤＤ ／ Ｆ ｒｉｓｋ ａｆｔｅｒ ｉｍｐｌｅｍｅｎｔａｔｉｏｎ ｏｆ ｅｍｉｓｓｉｏｎ ｒｅｄｕｃｔｉｏｎ ａｔ ａ ＭＳＷＩ［Ｊ］ ． Ｃｈｅｍｏｓｐｈｅｒｅ，
２００７， ６８（１）： ８５６⁃８６３．

［２３］ 　 张春辉， 郭建阳， 石顺权， 等． 贵阳市主干道降尘中的多环芳烃及其健康风险评估［Ｊ］ ． 生态学杂志， ２０１４， ３３（１０）： ２８１０⁃２８１６．
ＺＨＡＮＧ Ｃ Ｈ， ＧＵＯ Ｊ Ｙ， ＳＨＩ Ｓ Ｑ， ｅｔ ａｌ． Ｐｏｌｙｃｙｃｌｉｃ ａｒｏｍａｔｉｃ ｈｙｄｒｏｃａｒｂｏｎｓ ａｎｄ ｔｈｅｉｒ ｈｅａｌｔｈ ｒｉｓｋ ａｓｓｅｓｓｍｅｎｔ ｉｎ ｕｒｂａｎ ｓｕｒｆａｃｅ ｄｕｓｔ ｆｒｏｍ ｍａｉｎ
ｒｏａｄｓ ｏｆ Ｇｕｉｙａｎｇ，Ｓｏｕｔｈｗｅｓｔ Ｃｈｉｎａ［Ｊ］ ． Ｃｈｉｎｅｓｅ Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｅｃｏｌｏｇｙ， ２０１４， ３３（１０）： ２８１０⁃２８１６（ｉｎ Ｃｈｉｎｅｓｅ） ．

［２４］ 　 环境保护部． 中国人群暴露参数（成人卷）［Ｍ］． 北京： 中国环境科学出版社， ２０１３．
Ｍｉｎｉｓｔｒｙ ｏｆ Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ Ｐｒｏｔｅｃｔｉｏｎ． Ｅｘｐｏｓｕｒｅ ｐａｒａｍｅｔｅｒｓ ｏｆ Ｃｈｉｎｅｓｅ ｐｏｐｕｌａｔｉｏｎ （ ａｄｕｌｔ ｖｏｌｕｍｅ） ［Ｍ］． ＢｅｉＪｉｎｇ： Ｃｈｉｎａ Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ
Ｓｃｉｅｎｃｅ Ｐｒｅｓｓ， ２０１３（ｉｎ Ｃｈｉｎｅｓｅ） ．

［２５］ 　 ＡＴＳＤＲ． Ｐｕｂｌｉｃ Ｈｅａｌｔｈ Ａｓｓｅｓｓｍｅｎｔ Ｇｕｉｄａｎｃｅ Ｍａｎｕａｌ： Ａｐｐｅｎｄｉｘ Ｆ： Ｄｅｒｉｖａｔｉｏｎ ｏｆ Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎ Ｖａｌｕｅｓ ［ＥＢ ／ ＯＬ］．２００５． ｈｔｔｐｓ： ／ ／ ｗｗｗ．ａｔｓｄｒ．
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