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环　 境　 化　 学

ＥＮＶＩＲＯＮＭＥＮＴＡＬ ＣＨＥＭＩＳＴＲＹ
第 ３９ 卷第 １１ 期 ２０２０ 年 １１ 月

Ｖｏｌ． ３９， Ｎｏ． １１ Ｎｏｖｅｍｂｅｒ ２０２０

　 ２０２０ 年 ６ 月 １５ 日收稿（Ｒｅｃｅｉｖｅｄ： Ｊｕｎｅ １５， ２０２０） ．

　 ∗陕西省自然科学基础研究项目（２０１９ＪＱ４０４１），陕西省重点研发项目（２０１８ＺＤＣＸＬ⁃ＳＦ⁃０２⁃０４），国家大气重污染成因与治理攻关项目

（ＤＱＧＧ⁃０５⁃３６），中国科学院气溶胶化学物理重点实验室项目（ＫＬＡＣＰ１９０３），宝鸡市科技局项目（２０１８⁃ＪＨ１６）和宝鸡文理学院重点

项目（ＺＫ２０１７０３８， ＺＫ２０１８０４９）资助．

Ｓｕｐｐｏｒｔｅｄ ｂｙ Ｂａｓｉｃ Ｒｅｓｅａｒｃｈ Ｐｒｏｊｅｃｔ ｏｆ Ｓｈａａｎｘｉ Ｐｒｏｖｉｎｃｉａｌ Ｎａｔｕｒａｌ Ｓｃｉｅｎｃｅ（２０１９ＪＱ４０４１）， ｔｈｅ Ｋｅｙ Ｒｅｓｅａｒｃｈ ａｎｄ Ｄｅｖｅｌｏｐｍｅｎｔ Ｐｒｏｇｒａｍ ｏｆ

Ｓｈａａｎｘｉ Ｐｒｏｖｉｎｃｅ（２０１８ＺＤＣＸＬ⁃ＳＦ⁃０２⁃０４）， Ｋｅｙ Ｐｒｏｊｅｃｔｓ ｏｎ ｔｈｅ Ｃａｕｓｅｓ ａｎｄ Ｃｏｎｔｒｏｌ ｏｆ Ｈｅａｖｙ Ｎａｔｉｏｎａｌ Ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ Ｐｏｌｌｕｔｉｏｎ（ＤＱＧＧ⁃０５⁃３６），

Ｐｒｏｊｅｃｔ ｏｆ Ｋｅｙ Ｌａｂｏｒａｔｏｒｙ ｏｆ Ａｅｒｏｓｏｌ Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ ａｎｄ Ｐｈｙｓｉｃｓ ｏｆ Ｃｈｉｎｅｓｅ Ａｃａｄｅｍｙ ｏｆ Ｓｃｉｅｎｃｅｓ（ＫＬＡＣＰ１９０３）， Ｐｒｏｊｅｃｔ ｏｆ Ｂａｏｊｉ Ｃｉｔｙ Ｓｃｉｅｎｃｅ ａｎｄ

Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ Ｂｕｒｅａｕ（２０１８⁃ＪＨ⁃１６） ａｎｄ Ｋｅｙ Ｐｒｏｊｅｃｔｓ ｏｆ Ｂａｏｊｉ Ｃｏｌｌｅｇｅ ｏｆ Ａｒｔｓ ａｎｄ Ｓｃｉｅｎｃｅｓ（ＺＫ２０１７０３８， ＺＫ２０１８０４９）．

　 ∗∗通讯联系人，Ｔｅｌ： １７７１９５１６９６８， Ｅ⁃ｍａｉｌ： ｂｈｚ６２０＠ １６３．ｃｏｍ

Ｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇ ａｕｔｈｏｒ， Ｔｅｌ： １７７１９５１６９６８， Ｅ⁃ｍａｉｌ： ｂｈｚ６２０＠ １６３．ｃｏｍ

ＤＯＩ：１０．７５２４ ／ ｊ．ｉｓｓｎ．０２５４⁃６１０８．２０２００６１５０１
曹夏， 周变红， 王锦，等．西安城区黑碳气溶胶的污染特征及来源解析［Ｊ］ ．环境化学，２０２０，３９（１１）：３０７２⁃３０８２．
ＣＡＯ Ｘｉａ， ＺＨＯＵ Ｂｉａｎｈｏｎｇ， ＷＡＮＧ Ｊｉｎ， ｅｔ ａｌ． Ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ ａｎｄ ｓｏｕｒｃｅ ａｎａｌｙｓｉｓ ｏｆ ｂｌａｃｋ ｃａｒｂｏｎ ａｅｒｏｓｏｌ ｉｎ Ｘｉ′ａｎ Ｕｒｂａｎ Ａｒｅａ［Ｊ］ ．Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ
Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ，２０２０，３９（１１）：３０７２⁃３０８２．

西安城区黑碳气溶胶的污染特征及来源解析∗

曹　 夏１　 周变红１，２∗∗　 王　 锦１　 刘文霞３　 冯　 瞧１　 张容端１　 刘雅雯１

（１． 宝鸡文理学院地理与环境学院，陕西省灾害监测与机理模拟重点实验室，宝鸡， ７２１０１３；
２． 中国科学院地球环境研究所，中国科学院气溶胶化学物理重点实验室， 西安， ７１００６１；　 ３． 宝鸡市环境监测中心站， 宝鸡， ７２１００６）

摘　 要　 为了了解西安城区的黑碳污染特征及潜在来源，利用 ＡＥ⁃３１ 黑碳仪于 ２０１５ 年 ３ 月—２０１６ 年 ２ 月在

西安观测的黑碳（ＢＣ）质量浓度，得到西安市区 ＢＣ 质量浓度的变化特征，并基于黑碳仪模型以及浓度权重轨

迹分析（ＣＷＴ）对 ＢＣ 排放来源和潜在源区进行了分析．结果表明，观测期间西安市区 ＢＣ 质量浓度的变化范围

为 ０．５—１７．４ μｇ·ｍ３，平均值为（４．１±２．９） μｇ·ｍ３ ．ＢＣ 平均浓度季节变化呈现出冬季 （５．２±４．１） μｇ·ｍ－３＞秋季

（４．７±３．７） μｇ·ｍ－３＞春季（３．２±２．４） μｇ·ｍ－３＞夏季（２．８±１．９） μｇ·ｍ－３的递减趋势．ＢＣ 浓度与温度呈负相关，这
主要受冬季燃煤增加及不利气象条件的影响；其与能见度、降水和风速均呈负相关．各季节 ＢＣ 浓度日变化趋

势基本一致，主要受边界层、交通排放及人类活动的影响，峰谷值分别出现在 ０６：００—０９：００ 和 １４：００—１７：００
时间段．由黑碳仪模型可知，ＢＣｆｆ和 ＢＣｂｂ在春、夏、秋、冬 ４ 个季节 ＢＣ 总浓度中占比分别 ７１．９％和 ２８．１％、７５．５％
和 ２４．５％、７６．２％和 ２３．８％、５４．８％和 ４５．２％；由波长吸收指数（ＡＡＥ）的分析可知，春、夏、秋、冬 ４ 个季节的 ＡＡＥ
平均值分别为 １．２２±０．１１、１．１１±０．１３、１．１６±０．１４ 和 １．４５±０．１２．结合 ＢＣｆｆ，ＢＣｂｂ在 ４ 个季节中的贡献和 ＡＡＥ 结果

可知，西安市大气中的 ＢＣ 污染主要源自于化石燃料的燃烧，冬季生物质燃烧对 ＢＣ 的贡献增加．由 ＣＷＴ 的结

果分析可知，影响西安市 ＢＣ 高值区主要集中在西安南部和西南部．
关键词　 黑碳气溶胶， 化石燃料， 生物质燃烧， 波长吸收指数， 浓度权重轨迹分析．

Ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ ａｎｄ ｓｏｕｒｃｅ ａｎａｌｙｓｉｓ ｏｆ ｂｌａｃｋ ｃａｒｂｏｎ
ａｅｒｏｓｏｌ ｉｎ Ｘｉ′ａｎ Ｕｒｂａｎ Ａｒｅａ

ＣＡＯ Ｘｉａ１ 　 　 ＺＨＯＵ Ｂｉａｎｈｏｎｇ１，２∗∗ 　 　 ＷＡＮＧ Ｊｉｎ１ 　 　 ＬＩＵ Ｗｅｎｘｉａ３ 　 　 ＦＥＮＧ Ｑｉａｏ１ 　 　
ＺＨＡＮＧ Ｒｏｎｇｄｕａｎ１ 　 　 ＬＩＵ Ｙａｗｅｎ１

（１． Ｓｈａａｎｘｉ Ｋｅｙ Ｌａｂｏｒａｔｏｒｙ ｏｆ Ｄｉｓａｓｔｅｒ Ｍｏｎｉｔｏｒｉｎｇ ａｎｄ Ｍｅｃｈａｎｉｓｍ Ｓｉｍｕｌａｔｉｏｎ， Ｃｏｌｌｅｇｅ ｏｆ Ｇｅｏｇｒａｐｈｙ ＆ Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔ，
Ｂａｏｊｉ Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｙ ｏｆ Ａｒｔｓ ＆ Ｓｃｉｅｎｃｅｓ， Ｂａｏｊｉ， ７２１０１３， Ｃｈｉｎａ；　 ２ Ｋｅｙ Ｌａｂｏｒａｔｏｒｙ ｏｆ Ａｅｒｏｓｏｌ Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ ａｎｄ Ｐｈｙｓｉｃｓ，

Ｓｔａｔｅ Ｋｅｙ Ｌａｂｏｒａｔｏｒｙ ｏｆ Ｌｏｅｓｓ ａｎｄ Ｑｕａｔｅｒｎａｒｙ Ｇｅｏｌｏｇｙ， Ｉｎｓｔｉｔｕｔｅ ｏｆ Ｅａｒｔｈ Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔ， Ｃｈｉｎｅｓｅ Ａｃａｄｅｍｙ ｏｆ Ｓｃｉｅｎｃｅｓ，
Ｘｉ′ａｎ， ７１００６１， Ｃｈｉｎａ； 　 ３． Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ Ｍｏｎｉｔｏｒｉｎｇ Ｃｅｎｔｅｒ Ｓｔａｔｉｏｎ ｏｆ Ｂａｏｊｉ， Ｂａｏｊｉ， ７２１００６， Ｃｈｉｎａ）

Ａｂｓｔｒａｃｔ： Ｔｏ ｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｅ ｔｈｅ ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ ａｎｄ ｐｏｔｅｎｔｉａｌ ｓｏｕｒｃｅｓ ｏｆ ｂｌａｃｋ ｃａｒｂｏｎ （ＢＣ） ｐｏｌｌｕｔｉｏｎ ｉｎ
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　 １１ 期 曹夏等：西安城区黑碳气溶胶的污染特征及来源解析 ３０７３　

Ｘｉ′ａｎ， ｔｈｅ ｍａｓｓ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｓ ｏｆ ＢＣ ｗｅｒｅ ｍｅａｓｕｒｅｄ ｆｒｏｍ Ｍａｒｃｈ ２０１５ ｔｏ Ｆｅｂｒｕａｒｙ ２０１６ ｉｎ ａ ｕｒｂａｎ
ｓｉｔｅ ｕｓｉｎｇ ＡＥ⁃３１ Ａｅｔｈａｌｏｍｅｔｅｒ ｗｅｒｅ ｕｓｅｄ ｔｏ ｏｂｔａｉｎ ｔｈｅ ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ ｏｆ ｔｈｅ ｖａｒｉａｔｉｏｎ ｏｆ ＢＣ ｍａｓｓ
ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｓ ｉｎ Ｘｉ′ａｎ Ｃｉｔｙ， ａｎｄ ｔｈｅ ＢＣ ｅｍｉｓｓｉｏｎ ｓｏｕｒｃｅｓ ａｎｄ ｐｏｔｅｎｔｉａｌ ｓｏｕｒｃｅ ａｒｅａｓ ｗｅｒｅ ａｎａｌｙｚｅｄ
ｂａｓｅｄ ｏｎ ｔｈｅ ａｅｔｈａｌｏｍｅｔｅｒ ｍｏｄｅｌ ａｎｄ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｗｅｉｇｈｔｅｄ ｔｒａｊｅｃｔｏｒｙ ａｎａｌｙｓｉｓ （ＣＷＴ）． Ｔｈｅ ｒｅｓｕｌｔｓ
ｓｈｏｗｅｄ ｔｈａｔ ＢＣ ｍａｓｓ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｓ ｖａｒｉｅｄ ｆｒｏｍ ０．５ ｔｏ １７．４ μｇ·ｍ－３ ｄｕｒｉｎｇ ｔｈｅ ｓａｍｐｌｉｎｇ ｐｅｒｉｏｄ，
ｗｉｔｈ ａ ｍｅａｎ ｖａｌｕｅ ｏｆ （ ４． １ ± ２． ９） μｇ·ｍ－３ ． Ｔｈｅ ｓｅａｓｏｎａｌ ａｖｅｒａｇｅｄ ＢＣ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｓ ｓｈｏｗｅｄ ａ
ｄｅｃｒｅａｓｅｄ ｔｒｅｎｄ ｏｆ ｗｉｎｔｅｒ （ ５． ２ ± ４． １） μｇ·ｍ－３ ＞ ａｕｔｕｍｎ （４． ７ ± ３． ７） μｇ·ｍ－３ ＞ ｓｐｒｉｎｇ （ ３． ２ ±
２．４） μｇ·ｍ－３＞ ｓｕｍｍｅｒ （２．８±１．９） μｇ·ｍ－３ ． ＢＣ ｗａｓ ｎｅｇａｔｉｖｅｌｙ ｃｏｒｒｅｌａｔｅｄ ｗｉｔｈ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ， ｗｈｉｃｈ
ｉｓ ｍａｉｎｌｙ ａｆｆｅｃｔｅｄ ｂｙ ｔｈｅ ｉｎｃｒｅａｓｅ ｉｎ ｃｏａｌ ｂｕｒｎｉｎｇ ｉｎ ｗｉｎｔｅｒ ａｎｄ ａｄｖｅｒｓｅ ｗｅａｔｈｅｒ ｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ， ａｎｄ ｉｔ
ｗａｓ ｎｅｇａｔｉｖｅｌｙ ｃｏｒｒｅｌａｔｅｄ ｗｉｔｈ ｖｉｓｉｂｉｌｉｔｙ， ｐｒｅｃｉｐｉｔａｔｉｏｎ ａｎｄ ｗｉｎｄ ｓｐｅｅｄ． Ｉｎ ｇｅｎｅｒａｌ， ｄｉｕｒｎａｌ ｖａｒｉａｔｉｏｎｓ
ｏｆ ＢＣ ａｒｅ ｃｏｎｓｉｓｔｅｎｔ ａｍｏｎｇ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｓｅａｓｏｎｓ， ｓｕｇｇｅｓｔｉｎｇ ＢＣ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｓ ｗｅｒｅ ｍａｉｎｌｙ ｉｎｆｌｕｅｎｃｅｄ
ｂｙ ｔｈｅ ｂｏｕｎｄａｒｙ ｌａｙｅｒ， ｔｒａｆｆｉｃ ｅｍｉｓｓｉｏｎｓ ａｎｄ ｈｕｍａｎ ａｃｔｉｖｉｔｉｅｓ． Ｔｈｅ ｐｅａｋ ａｎｄ ｖａｌｌｅｙ ｖａｌｕｅｓ ａｐｐｅａｒｅｄ
ｉｎ ｔｈｅ ｔｉｍｅ ｐｅｒｉｏｄ ｏｆ ０６： ００ — ０９： ００ ａｎｄ １４： ００ — １７： ００ ｉｎ ａｌｌ ｓｅａｓｏｎｓ， ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ． Ａｃｃｏｒｄｉｎｇ
ｔｏ ｔｈｅ “ａｅｔｈａｌｏｍｅｔｅｒ ｍｏｄｅｌ” ｍｅｔｈｏｄ， ＢＣ ｆｆ ａｃｃｏｕｎｔ ｆｏｒ ７１．９％， ７５．５％， ７６．２％ ａｎｄ ５４．８％， ｗｈｉｌｅ
ＢＣｂｂ ａｃｃｏｕｎｔ ｆｏｒ ２８． １％， ２４． ５％， ２３． ８％ ａｎｄ ４５． ２％ ｏｆ ｔｈｅ ｔｏｔａｌ ＢＣ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｓ ｉｎ ｓｐｒｉｎｇ，
ｓｕｍｍｅｒ， ａｕｔｕｍｎ ａｎｄ ｗｉｎｔｅｒ， ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ． Ｔｈｅ ａｎａｌｙｓｉｓ ｏｆ Ａｂｓｏｒｐｔｉｏｎ Ａｎｇｓｔｒｏｍ Ｅｘｐｏｎｅｎｔ （ＡＡＥ）
ｓｈｏｗｅｄ ｔｈａｔ ｔｈｅ ａｖｅｒａｇｅｄ ＡＡＥｓ ｏｆ ｓｐｒｉｎｇ， ｓｕｍｍｅｒ， ａｕｔｕｍｎ ａｎｄ ｗｉｎｔｅｒ ａｒｅ １．２２±０．１１， １．１１±０．１３，
１．１６±０．１４ ａｎｄ １．４５±０．１２， ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ． Ｃｏｍｂｉｎｅｄ ｔｈｅ ｃｏｎｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ ｏｆ ＢＣ ｆｆ， ＢＣｂｂ ｉｎ ｆｏｕｒ ｓｅａｓｏｎｓ
ａｎｄ ｔｈｅ ｒｅｓｕｌｔｓ ｏｆ ＡＡＥｓ， ｗｅ ｃｏｎｃｌｕｄｅ ｔｈａｔ ｔｈｅ ＢＣ ｉｎ Ｘｉ′ａｎ ｍａｉｎｌｙ ｃｏｍｅ ｆｒｏｍ ｆｏｓｓｉｌ ｆｕｅｌｓ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ．
Ｍｏｒｅｏｖｅｒ， ｔｈｅ ｃｏｎｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｏｆ ｂｉｏｍａｓｓ ｂｕｒｎｉｎｇ ｔｏ ＢＣ ｉｎｃｒｅａｓｅｄ ｉｎ ｗｉｎｔｅｒ． Ｔｈｅ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ⁃ｗｅｉｇｈｔｅｄ
ｔｒａｊｅｃｔｏｒｙ （ＣＷＴ） ａｎａｌｙｓｉｓ ｒｅｓｕｌｔ ｓｈｏｗｅｄ ｔｈａｔ ｔｈｅ ｓｏｕｔｈ ａｎｄ ｓｏｕｔｈｗｅｓｔ ｄｉｒｅｃｔｉｏｎｓ ｏｆ Ｘｉ′ａｎ ａｒｅ ｔｈｅ
ｐｏｔｅｎｔｉａｌ ｓｏｕｒｃｅ ｒｅｇｉｏｎｓ ｆｏｒ ｈｉｇｈ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｏｆ ＢＣ．
Ｋｅｙｗｏｒｄｓ：ｂｌａｃｋ ｃａｒｂｏｎ ａｅｒｏｓｏｌ， ｆｏｓｓｉｌ ｆｕｅｌ， ｂｉｏｍａｓｓ ｂｕｒｎｉｎｇ， ａｂｓｏｒｐｔｉｏｎ ａｎｇｓｔｒｏｍ ｅｘｐｏｎｅｎｔ，
ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｗｅｉｇｈｔ ｔｒａｊｅｃｔｏｒｙ ａｎａｌｙｓｉｓ．

黑碳气溶胶（ｂｌａｃｋ ｃａｒｂｏｎ，ＢＣ）是化石燃料、生物质和生物燃料等不完全燃烧的产物［１⁃２］ ．近些年来，
发展中国家快速工业化和城市化导致了空气污染的越来越严重，这与发达国家之前所经历的类似，颗粒

物污染不仅影响着空气质量，还影响着人类的身体健康［３⁃６］ ．ＢＣ 气溶胶在气候变化、能见度损害和人类

健康方面发挥重要作用［７⁃９］ ．ＢＣ 气溶胶对全球变暖起着重要的作用［１０－１１］ ．随着环境的不断恶化，在北

极［１２］和南极［１３］等地区也观测到了 ＢＣ，且国内对于长三角［１４⁃１６］、京津冀［１７⁃１８］ 以及珠三角地区［１９⁃２０］ 的研

究增多．谢锋等［１７］利用潜在源贡献函数（ＰＳＣＦ）和浓度权重轨迹分析法（ＣＷＴ）对南京市 ２０１９ 年 １ 月

２ 日—２０１９ 年 ５ 月 ３１ 日 ＢＣ 来源进行分析，发现 ＢＣ 来源以本地源为主；王璐等［２１］ 利用成都市 ２０１７ 年

１２ 月至 ２０１８ 年 １１ 月测量的 ＢＣ 浓度，对其黑碳浓度的变化进行分析，发现 ＢＣ 浓度日变化呈早晚双峰

型；肖思晗等［２２］和程丁等［２３］通过对南京北郊和深圳城郊区 ＢＣ 的吸收波长指数的分析，发现大气中的

ＢＣ 污染主要是受化石燃料燃烧的影响；赵锦慧等［２４］利用武汉市 ２０１５ 年 ７ 月—２０１６ 年 ６ 月 ＢＣ 质量浓

度及气象数据，发现 ＢＣ 质量浓度与温度和能见度呈负相关．张昕等［２５］ 利用 ２０１６ 年 ８ 月—２０１７ 年 ７ 月

期间乌鲁木齐河源区 ＢＣ 气溶胶的监测数据，分析其与气象因子间的相关性，发现当湿度＞５５％时，ＢＣ
浓度明显偏低．杨晓旻等［２６］利用南京市 ＢＣ 气溶胶数据分析发现，ＢＣ 浓度表现出较强的季节性，春季和

冬季较高，夏季达到最低．齐孟姚等［２７］对 ２０１３ 年 ３ 月—２０１７ 年 ２ 月邯郸市黑碳气溶胶浓度与风速进行

分析，发现黑碳气溶胶浓度随风速的变大而降低．
西安市地处关中平原偏南地区，北临黄土高原和渭河，南邻秦岭地带，随着城市工业化的发展，对当

地的环境造成了一定的污染［２８］ ．朱崇抒等［２９］ 和杜川利［３０］ 等分别对 ２００６ 年 ３ 月—２００７ 年 ２ 月西安和

２０１１ 年夏季西安远郊泾河的 ＢＣ 浓度进行了观测，分析得出 ＢＣ 浓度变化与风速、风向、混合层高度以及

人类活动有关．刘立忠等［３１］分析了 ２０１３ 年 ９ 月—２０１５ 年 ５ 月 ＢＣ 浓度与气象因素及 ＰＭ２．５的关系，并对

ＢＣ 浓度与气温、降水和风速进行相关性分析．Ｃａｏ 等［３２］对西安市 ２００３ 年 ９ 月至 ２００５ 年 ８ 月的 ＢＣ 气溶

胶进行分析，研究发现当风速小于 ２．３ ｍ·ｓ－１至 ３．０ ｍ·ｓ－１时，ＢＣ 和风速呈反比，ＢＣ 污染来源主要是本地



hjh
x.r

cee
s.a

c.c
n

３０７４　 环　 　 境　 　 化　 　 学 ３９ 卷

源．Ｚｈａｎｇ 等［３３］利用 ２０１６ 年西安市观测的 ＢＣ 数据，对其进行潜在源贡献函数（ＰＳＣＦ）分析，研究表明

ＢＣ 主要来源于本地排放．
本文利用 ２０１５ 年 ３ 月—２０１６ 年 ２ 月西安市的 ＢＣ 质量浓度资料，对 ＢＣ 浓度进行统计分析，获得了

西安市 ＢＣ 浓度的日、月、季节变化特征，利用黑碳仪模型和浓度权重轨迹分析法对 ＢＣ 源地进行解析．

１　 实验部分（Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌ ｓｅｃｔｉｏｎ）

１．１　 观测点位和时段

本次观测时段为 ２０１５ 年 ３ 月—２０１６ 年 ２ 月，于西安市大气环境质量综合实验室楼顶进行观测，其
采样头距地面约 １５ ｍ．采样点周边属于城市典型的居住区、商业区、餐饮区和交通区的混合区．观测点位

周边无明显的工业源，可以较好地代表西安市市民日常生活环境的空气质量．
本文利用 ２０１５ 年 ３ 月—２０１６ 年 ２ 月西安市 ＢＣ 气溶胶数据、温度、风速等气象资料，分析了 ＢＣ 质

量浓度的变化特征，且利用黑碳仪模型和浓度权重轨迹分析法对 ＢＣ 排放来源及潜在源区进行分析．
１．２　 研究方法

１．２．１　 仪器与数据

本研究采用 ＡＥ⁃３１ 型黑碳仪（Ｍａｇｅｅ，美国），该仪器共有 ７ 个测量通道，波长分别为 ３７０、４７０、５２０、
５９０、６６０、８８０、９５０ ｎｍ，采用 ８８０ ｎｍ 波段的采样结果作为 ＢＣ 质量浓度．黑碳仪的切割粒径为 ２．５ mｍ，其
时间分辨率为 ５ ｍｉｎ，记录每个测量周期间透射光强信号（ Ｉ）的变化，进行衰减（ＡＴＮ）计算，公式如下：

ＡＴＮ ＝ １００ × ｌｎ
Ｉ０
Ｉ

（１）

其中， Ｉ 和 Ｉ０ 分别为滤带采样点处和参照点处的光强度．当滤带上采样点收集的气溶胶达到一定的量

时，透过光的光学衰减量达到设置的阈值时，黑碳仪会自动地将滤带推进到新的位置进入下一个采样周

期．气溶胶在滤膜上的光吸系数δＡＴＮ计算公式如下：

δＡＴＮ ＝ ΔＡＴＮ × Ａ
Ｖ

（２）

其中，Ａ 是气溶胶沉积物的斑点面积，ΔＡＴＮ 是指某一个测量周期与上一个测量周期间的采样点光学衰

减量的增量，Ｖ 是每个测量周期通过滤膜的空气体积，气溶胶的吸收系数δａｂｓ和气溶胶在滤膜上的衰减

系数 δＡＴＮ 有一定的关系，由 Ｗｅｉｎｇａｒｔｎｅｒ 提出的校正算法求出［３４］：

δａｂｓ ＝
δＡＴＮ

Ｃｒｅｆ × Ｒ（ＡＴＮ）
（３）

其中，Ｃｒｅｆ是多次散射校正常数；Ｒ（ＡＴＮ）是用于校正载荷效应 ＡＴＮ 的函数，可由下列公式计算得出［３５］：

Ｒ ＡＴＮ( ) ＝ １
ｆ

－ １æ

è
ç

ö

ø
÷
ｌｎ ＡＴＮ％( ) － ｌｎ １０％( )

ｌｎ ５０％( ) － ｌｎ １０％( )
＋ １ （４）

式中， ｆ 是可以调的，为了实现数据不连续性的最小化．本次研究中黑碳仪数据采用的 ｆ 是 １．２０、Ｃｒｅｆ是

３．４８［３６］，使用 Ａｅｔｈｌｏｍｅｔｅｒ ｄａｔｅ ｐｒｏｃｅｓｓｏｒ 程序实现数据的订正［３７］ ．文中的箱线图使用 Ｈｉｓｔｂｏｘ 程序［３７］绘制．
研究中的温度、能见度、湿度、降水、风速等气象数据均来源于西安市气象局网站 ｈｔｔｐ： ／ ／ ｗｗｗ．

ｘａｗｅａｔｈｅｒ．ｃｏｍ ／ ，数据均经过订正处理．
１．２．２　 黑碳模型

黑碳仪模型的原理是基于 Ｓａｎｄｒａｄｅｗｉ 等［３８］的模型，此模型表明光吸收系数是生物质燃烧和矿物质

燃烧的和，有利于了解这两种排放源对 ＢＣ 的贡献以及其变化特征．该模型中生物质燃烧产生的 ＢＣ 吸

收系数对短波（３７０ ｎｍ 或 ４７０ ｎｍ） 的吸收作用远强于对长波（８８０ ｎｍ 或 ９４０ ｎｍ）的吸收作用［３９］，假设

矿物和生物燃料分别遵从 λ －１ 和 λ －２ 的光谱依赖性．故某一波段下 ＢＣ 的吸收总和公式如下：
δａｂｓ λ( ) ＝ δａｂｓ λ( ) ｆｆ ＋ δａｂｓ λ( ) ｂｂ （６）

式中， δａｂｓ λ( ) ｆｆ 表示化石燃料排放产生 ＢＣ 的吸收系数， δａｂｓ λ( ) ｂｂ 表示生物质燃烧产生 ＢＣ 的吸收系数．
δａｂｓ 、波长及化石燃料和生物质燃烧对应的波长指数满足下面公式：
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δａｂｓ ３７０( ) ｆｆ

δａｂｓ ８８０( ) ｆｆ

＝ ３７０
８８０

æ

è
ç

ö

ø
÷

－αｆｆ

（７）

δａｂｓ ３７０( ) ｂｂ

δａｂｓ ８８０( ) ｂｂ

＝ ３７０
８８０

æ

è
ç

ö

ø
÷

－αｂｂ

（８）

其中，假设 αｆｆ 为 １， αｂｂ 为 ２；结合（６）—（８）式能够分别推算出化石燃料和生物质燃烧排放所产生的 ＢＣ
总质量浓度．
１．２．３　 吸收波长指数

波长吸收指数（ａｂｓｏｒｐｔｉｏｎ åｎｇｓｔｒöｍ ｅｘｐｏｎｅｎｔ， ＡＡＥ）可以用来分析气溶胶的吸光特性， 它是由两个

不同波长（ λ１ 和 λ２ ）的吸收系数比值和波长比值求出的负指数．
δａｂｓ，λ１

δａｂｓ，λ２

＝
λ１

λ２

æ

è
ç

ö

ø
÷

－ＡＡＥ

（９）

通过公式（９）可知 ＡＡＥ 可写成：

ＡＡＥ λ１，λ２( ) ＝ －
ｌｎ δａｂｓ，λ１

( ) － ｌｎ δａｂｓ，λ２
( )

ｌｎ λ１( ) － ｌｎ λ２( )
（１０）

１．２．４　 浓度权重轨迹分析法

浓度权重轨迹分析法（ＣＷＴ） 是一种计算轨迹的权重浓度，反映不同源区对观测点污染程度的方

法．在 ＣＷＴ 分析中，每个网格都有一个权重浓度，通过计算轨迹经过该网格时对应观测点 ＢＣ 质量浓度

的平均值来实现［４０⁃４１］：

Ｃ ｉｊ ＝
∑
Ｍ

ｌ ＝ １
Ｃ ｌ·ｍｉｊｌ

∑
Ｍ

ｌ ＝ １
ｍｉｊｌ

·Ｗ ｎｉｊ( ) （１１）

式中， Ｃ ｉｊ 是网格（ ｉ，ｊ） 上的平均权重浓度；ｌ 是经过网格（ ｉ，ｊ） 的轨迹之一； Ｃ ｌ·是轨迹 ｌ 经过网格（ ｉ，ｊ）
时对应的 ＢＣ 浓度； ｍｉｊｌ 是轨迹 ｌ 在网格（ ｉ，ｊ） 停留的时间， ｎｉｊ 是所有轨迹点数， Ｗ ｎｉｊ( ) 是权重函数，当
ｎｉｊ 小于 ３ 倍平均轨迹端点数时，使用权重降低不确定性，故跟研究参考 Ｗａｎｇ 等［４２］ 的研究结果，具体公

式如下：

Ｗ ｎｉｊ( ) ＝

１．００， ３ ｎａｖｅ ＜ ｎｉｊ

０．７０， ５ ｎａｖｅ ＜ ｎｉｊ ≤ ３ ｎａｖｅ

０．４２， ｎａｖｅ ＜ ｎｉｊ ≤ １．５ ｎａｖｅ

０．１７， ｎｉｊ ≤ ｎａｖｅ

ì

î

í

ï
ïï

ï
ïï

（１２）

２　 结果与讨论（Ｒｅｓｕｌｔｓ ａｎｄ ｄｉｓｃｕｓｓｉｏｎ）

２．１　 基本气象要素和 ＢＣ 浓度时间序列变化特征

图 １ 显示了研究期间西安市 ＢＣ 浓度、温度、相对湿度、能见度、降水量以及风速的时间序列变化图．
可以看出，ＢＣ 浓度的变化范围为 ０．５—１７．４ μｇ·ｍ－３，平均值为（４．１±２．９） μｇ·ｍ－３，其中 ＢＣ 浓度最大值出

现在冬季，为 １７．４ μｇ·ｍ－３，且冬季 ＢＣ 浓度变化幅度最大．西安市 ＢＣ 浓度季节变化呈现冬季高，夏季低，
冬季 ＢＣ 浓度的平均值为（５．２±４．１） μｇ·ｍ－３，是夏季平均值 （２．８±１．９） μｇ·ｍ－３的 １．９ 倍，春季和秋季 ＢＣ
浓度平均值分别为（３．２±２．４） μｇ·ｍ－３和（４．７±３．７） μｇ·ｍ－３ ．温度变化幅度最为显著，其变化范围为

－６．３—３３．７ ℃，均值为（１５．１±９．６） ℃，其中夏季温度较高 １９．５—３３．７ ℃，而冬季较低－６．３—１３．８ ℃；整
个观测期间相对湿度值变化范围为 １７％—９６％，平均值为 ６１％±１７％，其中 １１ 月相对湿度整体较高

（＞６１％）；能见度变化幅度较为明显，变化范围为 １—３３ ｋｍ，平均值为（１２±７） ｋｍ；降水量夏季明显高于

其他季节，夏季累计降水量可达到 ７６ ｍｍ，约占观测期间总降水量的 ３３％．风速整体变化范围为 ０．９—
７．３ ｍ·ｓ－１，平均风速为（２．３±０．９） ｍ·ｓ－１ ．
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图 １　 ＢＣ 质量浓度、温度、相对湿度、能见度、降水和风速的时间序列变化

Ｆｉｇ．１　 Ｔｉｍｅ ｓｅｒｉｅｓ ｃｈａｎｇｅｓ ｏｆ ＢＣ ｍａｓｓ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ， ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ， ｒｅｌａｔｉｖｅ ｈｕｍｉｄｉｔｙ， ｖｉｓｉｂｉｌｉｔｙ，
ｐｒｅｃｉｐｉｔａｔｉｏｎ ａｎｄ ｗｉｎｄ ｓｐｅｅｄ

　 　 为了进一步研究 ＢＣ 浓度和气象要素之间的关系，对 ＢＣ 浓度与温度、能见度、降水以及风速进行相

关性分析，见图 ２．由图 ２（ａ）可知，ＢＣ 浓度和温度呈负相关，这可能是冬季受居民取暖及气象特点的影

响，导致 ＢＣ 浓度升高．由图 ２（ｂ）可知，ＢＣ 浓度和能见度呈现负相关，主要是由于 ＢＣ 气溶胶对光具有吸

收作用，会使能见度降低［４３］ ．ＢＣ 浓度值和降水量呈负相关，见图 ２（ｃ），表明降水对黑碳气溶胶有一定的

清除作用［４４］ ．图 ２（ｄ）为 ＢＣ 浓度与风速的关系图，从图中可以看出，风速越大，ＢＣ 浓度相对较小，ＢＣ 浓

度与风速呈负相关，表明风速较大时有利于 ＢＣ 气溶胶的扩散．
２．２　 不同季节 ＢＣ 浓度日内变化特征

图 ３ 为不同季节 ＢＣ 浓度的日内变化趋势图，箱线图上下表示 ９５ 和 ５ 分位数，箱体上下边表示 ７５
和 ２５ 分位数，箱体中心线表示中位数，圆圈表示平均值．观测期间 ＢＣ 浓度日变化基本一致，峰值均出现

在 ０６：００—０９：００，与上班高峰期对应，谷值均出现 １４：００—１７：００．清晨太阳刚刚开始加热地面，夜间稳

定的边界层结构还未破坏，故不利于大气污染物的扩散，且 ０６：００ 之后为上班高峰期，交通排放源增加，
故 ＢＣ 浓度 在 ０６：００—０９：００ 出现峰值．之后随着车流量的减少，午后太阳辐射逐渐增强，边界层高度持
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续抬高，有利于 ＢＣ 的扩散，故 １４：００—１７：００ 达到一天的谷值．１７：００ 之后，ＢＣ 浓度升高幅度增大，这可

能与下班高峰期，车流量增大，及人类活动有关，导致 ＢＣ 浓度排放量随之增加，夜间 ００：００—次日凌晨

０５：００ ＢＣ 浓度相对稳定，略微降低，这与夜间人为活动减少有关．和其他季节相比，冬季峰值出现的时间

要晚 １—２ ｈ，这主要与冬季日照时长较其他季节相对较短，影响了当地人类活动规律有关．

图 ２　 ＢＣ 浓度与温度、能见度、降水和风速间的关系

Ｆｉｇ．２　 Ｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐｓ ｂｅｔｗｅｅｎ ＢＣ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ａｎｄ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ， ｖｉｓｉｂｉｌｉｔｙ， ｐｒｅｃｉｐｉｔａｔｉｏｎ ａｎｄ ｗｉｎｄ ｓｐｅｅｄ

图 ３　 西安市不同季节 ＢＣ 浓度的日内变化

Ｆｉｇ．３　 Ｉｎｔｒａｄａｙ ｖａｒｉａｔｉｏｎｓ ｏｆ ＢＣ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｉｎ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｓｅａｓｏｎｓ ｉｎ Ｘｉ′ａｎ
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２．３　 ＢＣ 的排放来源解析

图 ４ 为化石燃料排放产生的 ＢＣ（ＢＣ ｆｆ）、生物质燃烧产生 ＢＣ（ＢＣｂｂ）的浓度和 ＡＡＥ 日变化情况．ＢＣ ｆｆ

日均值为（０．８４±０．１５） μｇ·ｍ－３，ＢＣｂｂ日均值为（０．３９±０．１５） μｇ·ｍ－３ ．ＢＣ ｆｆ在春季、夏季、秋季和冬季 ＢＣ 总

浓度中占比分别 ７１．９％、７５．５％、７６．２％和 ５４．８％，ＢＣｂｂ的占比分别为 ２８．１％、２４．５％、２３．８％和４５．２％，这表

明西安市大气中 ＢＣ 主要来源于化石燃料的排放；从图 ４（ａ）中可以看出，ＢＣ ｆｆ在冬季时占比和 ＢＣｂｂ基本

接近，其所占 ＢＣ 总浓度比值基本接近，冬季 ＢＣｂｂ值较高，可能与本地冬季供暖、生物质燃烧以及受来自

周边地区生物质燃烧气流的影响有关．
有研究［３８，４５⁃４６］指出，当 ＡＡＥ 值接近 １ 时，ＢＣ 主要来源于化石燃料的燃烧，当 ＡＡＥ 值接近 ２ 时，ＢＣ

主要来源于生物质的燃烧．观测期间西安市春季、夏季、秋季和冬季 ＡＡＥ 的平均值分别为１．２２±０．１１、
１．１１±０．１３、１．１６±０．１４ 和 １．４５±０．１２，总体平均值约为 １．２３±０．１９．整体来看 ＡＡＥ 值接近于 １，故该地区 ＢＣ
主要源自于化石燃料的燃烧；冬季 ＡＡＥ 值相对较高，结合黑碳仪模型可知，冬季 ＢＣｂｂ占比明显高于其他

季节，可能与冬季居民取暖、生物质燃烧有关．

图 ４　 ＢＣｆｆ浓度、ＢＣｂｂ浓度和 ＡＡＥ 日变化趋势

Ｆｉｇ．４　 Ｄａｉｌｙ ｃｈａｎｇｅ ｔｒｅｎｄｓ ｏｆ ＢＣｆｆ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ， ＢＣｂｂ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ａｎｄ ＡＡＥ

表 １ 为不同地区 ＡＡＥ 的对比．由表 １ 可知，西安的 ＡＡＥ 值与广州市［４７］，乌鲁木齐［２６］ 等基本相近，
广州市观测站点处于居住、交通、商业发达地区，这与本研究观测点的地理位置基本一致；高于东莞

市［４８］和深圳城郊区［２４］等地区的 ＡＡＥ 值，东莞市观测点处于平原地区，且受人类影响较小，深圳城郊区

观测点受交通影响较小，故其低于本研究 ＡＡＥ 值；西安的 ＡＡＥ 值低于南京市［４９］，南京市观测点周边有

几条主要道路存在明显的交通污染，故本研究的 ＡＡＥ 值低南京市．
２．４　 西安市黑碳源地分析

为探究西安市 ＢＣ 气溶胶除受本地化石燃料和生物质燃烧外，其他方向气流远距离输送是否对 ＢＣ
浓度有影响．故利用浓度权重轨迹分析法（ＣＷＴ）对西安市不同季节 ＢＣ 浓度的潜在源区及其贡献进行

分析．本研究采用美国国家海洋和大气研究中心 （Ｎａｔｉｏｎａｌ Ｏｃｅａｎｉｃ ａｎｄ Ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ Ａｄｍｉｎｉｓｔｒａｔｉｏｎ，
ＮＯＡＡ）提供的全球数据同化系统（ＧＤＡＳ， ｇｌｏｂａｌ ｄａｔａ ａｓｓｉｍｉｌａｔｉｏｎ ｓｙｓｔｅｍ）数据，结合 ＴｒａｊＳｔａｔ 软件对西安

市研究区每日气流来源进行 ７２ ｈ 后向轨迹反演，本研究采用 ５００ ｍ 作为研究区大气边界层的平均流场

高度，以此来表明研究区周围气流的运动特征．研究期间西安市各季节 ＢＣ 的 ＣＷＴ 计算结果如图 ６．由
图 ６可知，春季 ＣＷＴ 高值区主要集中在西安西南部和南部区域；夏季 ＣＷＴ 整体较小，ＢＣ 源区贡献整体

不超过 ３．６ μｇ·ｍ－３，高值区主要集中在西安南部；秋季 ＣＷＴ 的高值区主要分布在西安南部和西南部，较
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大值为 ４．０—７．０ μｇ·ｍ－３；冬季 ＣＷＴ 的高值区主要分布在西安西南部，西安西南部潜在源区对 ＢＣ 的贡

献超过 ９．０ μｇ·ｍ－３ ．由此可知，西安市 ＢＣ 高贡献源区主要集中分布在西安南部和西南部地区，这些地区

属郊区，有生物质燃烧［５０］ ．

表 １　 不同地区测得的 ＡＡＥ 值

Ｔａｂｌｅ １　 ＡＡＥ ｖａｌｕｅｓ ｍｅａｓｕｒｅｄ ｉｎ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｒｅｇｉｏｎｓ

地点
Ｌｏｃａｔｉｏｎ

日期
Ｄａｔｅ

波长范围
Ｗａｖｅｌｅｎｇｔｈ ｒａｎｇｅ ／ ｎｍ

ＡＡＥ
Ａｂｓｏｒｐｔｉｏｎ Åｎｇｓｔｒöｍ

Ｅｘｐｏｎｅｎｔ

文献
Ｒｅｆｅｒｅｎｃｅｓ

西安 ２０１５⁃０３—２０１６⁃０２ ３７０—９５０ １．２３±０．１９ 本研究

广州市 ２０１５⁃１０—２０１５⁃１１ ４７０—９５０ １．１６±０．０８ ［４７］

２０１６⁃０４—２０１６⁃０５ １．０８±０．０５

乌鲁木齐 ２０１６⁃０８—２０１７⁃０７ ４７０—６６０ １．２±０．２６ ［２６］

东莞市 ２００９⁃０１—２０１９⁃１２ ４７０—７００ １．０２ ［４８］

深圳竹子林 ２０１４⁃０１—２０１５⁃０６ ４７０—６６０ ０．９２±０．０８ ［２４］

深圳西涌 ０．９４±０．１６

南京 ２０１２—２０１３ ４７０—６６０ １．５６±０．２３ ［４９］

图 ５　 不同季节 ＢＣ 的浓度权重轨迹分析（ＣＷＴ）
Ｆｉｇ．５　 Ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｗｅｉｇｈｔ ｔｒａｊｅｃｔｏｒｙ ａｎａｌｙｓｉｓ （ＣＷＴ） ｏｆ ＢＣ ｉｎ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｓｅａｓｏｎｓ

３　 结论（Ｃｏｎｃｌｕｓｉｏｎ）

（１）观测期间西安市 ＢＣ 浓度的变化范围为 ０．５—１７．４ μｇ·ｍ－３，平均值为（４．１±３．４） μｇ·ｍ－３ ．其季节

变化呈现出冬季高，夏季低，冬季 ＢＣ 平均浓度为（５．２±４．１） μｇ·ｍ－３，是夏季平均值（２．８±１．９） μｇ·ｍ－３的

１．９ 倍，春季 ＢＣ 平均浓度为（３．２±２．４） μｇ·ｍ－３，秋季 ＢＣ 平均浓度值为（４．７±３．７） μｇ·ｍ－３ ．ＢＣ 浓度与能

见度、降水和风速均呈负相关，与温度也呈负相关，这主要与冬季燃煤增多及不利气象条件有关．ＢＣ 浓

度各季节日内变化趋势基本一致，峰值均出现在 ０６：００—０９：００，谷值均出现 １４：００—１７：００ 时间段，这与

当地的人类日常活动有关．
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（２）由黑碳仪模型可知，ＢＣ ｆｆ在春季、夏季、秋季和冬季 ＢＣ 总浓度中占比分别 ７１．９％、７５．５％、７６．２％
和 ５４．８％，ＢＣｂｂ的占比分别为 ２８．１％、２４．５％、２３．８％和 ４５．２％；春季、夏季、秋季和冬季 ＡＡＥ 平均值分别

为 １．２２±０．１１、１．１１±０．１３、１．１６±０．１４ 和 １．４５±０．１２，总体平均值约为 １．２３±０．１９；由 ＢＣ ｆｆ，ＢＣｂｂ在 ４ 个季节中

的贡献和 ＡＡＥ 结果分析可知，西安市大气中 ＢＣ 主要来源于化石燃料的燃烧，冬季生物质燃烧的影响不

容忽视．
（３）浓度权重轨迹分析（ＣＷＴ）表明，西安市 ＢＣ 污染的主要源区为西安南部以及西南部区域，主要

本地源对西安市 ＢＣ 贡献较高．
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