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大气颗粒物源解析技术研究进展

曹胜男，杨中智

（新乡医学院公共卫生学院，河南　新乡　４５３００３）

摘要：随着我国城市化和工业化的快速发展，城市空气污染愈发严峻，其中大气颗粒物的污染严重影响了人们的

健康和生活质量，因此，对大气颗粒物污染来源进行解析和控制，对于降低人群健康风险具有重要意义。基于此，本文

对国内外大气颗粒物源解析最常用的几种受体模型和新提出的方法从应用范围和优缺点２个方面进行了总结，并对
未来的研究方向提出了展望。
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　　随着城市化和工业化快速发展，当前空气污染
问题尤其是雾霾日益突出。大气颗粒物对人体健康

和生态系统存在确定的有害影响，使得大气颗粒物

成为主要的环境问题之一［１］。大气颗粒物按照空

气动力学直径不同主要可分为４类：总悬浮颗粒物
（ｔｏｔａｌｓｕｓｐｅｎｄｅｄｐａｒｔｉｃｕｌａｔｅｓ，ＴＳＰ）、可吸入颗粒物
（ｉｎｈａｌａｂｌｅｐａｒｔｉｃｌｅｓ，ＰＭ１０）、细颗粒物（ｆｉｎｅｐａｒｔｉｃｌｅｓ，
ＰＭ２．５）和超细颗粒物（ｕｌｔｒａｆｉｎｅｐａｒｔｉｃｌｅ，ＰＭ０．１）。大
气颗粒物来源复杂［２］，因此，利用源解析技术对大

气颗粒物的来源进行分析，并有针对性地进行控制

干预，是处理空气污染问题的关键。颗粒物源解析

技术是对大气颗粒物的来源进行定性或定量研究的

技术，其可以明确颗粒物排放源与受体（即受各类

污染源影响的某一局部区域的大气环境）之间的关

系。目前，较常用的大气颗粒物源解析模型主要有

排放清单（ｅｍｉｓｓｉｏｎｉｎｖｅｎｔｏｒｙ）、扩散模型（ｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎ
ｍｏｄｅｌ）、受体模型（ｒｅｃｅｐｔｏｒｍｏｄｅｌ）和复合受体模型
（ｃｏｍｂｉｎｅｄｒｅｃｅｐｔｏｒｍｏｄｅｌ）。本文从应用范围和优
缺点２个方面对这４种源解析模型进行汇总，并对
近年新提出的一些源解析方法进行介绍，对未来的

研究方向提出了展望。

１　排放清单

排放清单也称为源排放清单法，是在特定的空

间和时间尺度上调查和统计污染源，根据不同源类

的活动水平和排放因子模型，建立污染源清单数据

库，从而对不同源类的排放量进行评估，以确定主要

污染源。排放清单作为空气质量数值模拟和预报预

警的数据基础，为制定区域性大气污染控制措施提

供依据。目前，广泛使用的人为源排放清单有：（１）
太平洋区域大气颗粒物传输和化学演化清单（ｔｒａｎｓ
ｐｏｒｔａｎｄｃｈｅｍｉｃａｌｅｖｏｌｕｔｉｏｎｏｖｅｒｔｈｅＰａｃｉｆｉｃ，ＴＲＡＣＥ
Ｐ）（２）洲际大气颗粒物化学运输实验Ｂ阶段清单
（ｉｎｔｅｒｃｏｎｔｉｎｅｎｔａｌｃｈｅｍｉｃａｌｔｒａｎｓｐｏｒｔｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔｐｈａｓｅ
Ｂ，ＩＮＴＥＸＢ）（３）亚洲区域大气污染物排放清单１．１
版（ｒｅｇｉｏｎａｌｅｍｉｓｓｉｏｎｉｎｖｅｎｔｏｒｙｉｎＡｓｉａｖｅｒｓｉｏｎ１．１，
ＲＥＡＳ１．１）（４）亚洲区域大气污染物排放清单 ２．０
版（ｒｅｇｉｏｎａｌｅｍｉｓｓｉｏｎｉｎｖｅｎｔｏｒｙｉｎＡｓｉａｖｅｒｓｉｏｎ２．０，
ＲＥＡＳ２．０）。为了验证污染物的排放及其在大气中
的清除转化对数值模式的影响，杨文夷等［３］用差异

度（指不同排放清单中同一污染物排放量最大值与

最小值之差与平均值的比值）对上述４种常用清单
进行对比分析后发现：不同排放清单的计算结果差

异明显，在 ＩＮＴＥＸＢ、ＲＥＡＳ１．１和 ＲＥＡＳ２．０清单中
氮氧化物和非甲烷挥发性有机物（ｎｏｎｍｅｔｈａｎｅｖｏｌａ
ｔｉｌｅｏｒｇａｎｉｃｃｏｍｐｏｕｎｄｓ，ＮＭＶＯＣ）的排放量差异度最
大值分别为５１％和３０％，二氧化硫在山东、河北和
河南等二氧化硫排放量较大的省份的差异度 ＞
３０％，在经济较发达地区（如山东、江苏、浙江、北京
和上海等）的差异度可达到２０％～８０％。

目前，排放清单主要用于国家和城市等大区域

的研究，而运用于区、县、工业区等小区域时则存在

一定误差。谈佳妮等［４］对排放清单法进行了改进，

他们以上海市宝山区为研究区域，采用自下而上的

方式建立了工业密集区域的精细化大气污染物排放

清单，通过整合多套现有的污染源数据库，对排放量

估算进行质量控制，提高了各污染物排放量估算的

准确性；并用现场勘查和全球定位系统定位对排放

口进行定位，弥补了数据库中定位数据的缺失，提高
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了排放口定位数据的精确度。

２　扩散模型

扩散模型也称源模型，它是从污染源出发，在各

污染源排放量或排放强度确定的情况下模拟或预测

在不同气象条件下颗粒物浓度的时空分布，能够在

固定或移动污染源和大气颗粒物浓度之间建立良好

的定量关系。该模型建立在物理学、数学、环境学、

计算机学、化学等多门学科的基础上，其基本理论包

括３个方面：梯度输送理论（Ｋ理论）、统计理论和
相似理论［５］。此模型通过在水平和垂直方向上模

拟颗粒物的输送、反应、清除等过程，估算不同污染

源对污染物浓度的贡献情况［６］。

扩散模型从１９７０年发展至今共有３代，第１代
主要包括箱式模型、高斯模型和拉曼模型，但该类模

型的模拟过程较简单，对与大气颗粒物有关的化学

过程处理较粗略，使其使用受到限制。为对第１代
模型进行改进，以城市尺度光化学模型、区域酸沉降

模型和三维城市尺度光化学污染模型为代表的第２
代模型应运而生，第２代模型中加入了相对复杂的
化学反应机制，但无法解决各污染物之间反应对结

果造成的影响。第３代模型主要包括三维欧拉模型
和城市尺度的空气质量预报模型，其在功能上进行

改进，可应用于不同尺度范围并对大气颗粒物浓度

分布进行预测。当前，国内外使用最广泛的是第３
代中高斯模型、拉格朗日模型及其相关的衍生模

型［７８］。

ＡＥＲＭＯＤ和ＷｉｎｄＴｒａｘ模型是分别以高斯模型
和拉格朗日模型为基础建立的扩散模型，ＢＯＮＩＦＡ
ＣＩＯ等［９］为比较 ＡＥＲＭＯＤ模型和 ＷｉｎｄＴｒａｘ模型对
于大型肉牛饲养场中ＰＭ１０排放率的测定，对堪萨斯
州的一个大型饲养场中的气象学情况和 ＰＭ１０浓度
进行了为期１ａ的监测，结果表明，虽然 ＡＥＲＭＯＤ
模型与ＷｉｎｄＴｒａｘ模型相比结果相对偏大，但是二者
具有较好的线性关系。

扩散模型的局限性在于其依赖当地的气象学资

料，气象资料的误差会导致结果的不准确性且其无

法应用于强度不确定的开放源，因此，无法用于量大

面广的颗粒物开放源。但是，扩散模型无需广泛的

网络检测即可获得相对准确的结果［１０］，因此，被广

泛应用于小区域内原生大气颗粒物的空间分布［１１］。

３　受体模型

受体模型主要通过分析受体和污染源样品的化

学成分来确定污染源对受体的贡献。为解析如道路

尘、土壤尘和建筑尘等开放源对受体颗粒物浓度的

贡献并弥补扩散模型的不足，受体模型应运而生，其

优点是不需要精确了解每个污染源的强度，不依赖

详细的气象资料。受体模型按照是否需要知道详细

的源类信息可分为源未知受体模型和源已知受体模

型２大类。源未知受体模型顾名思义在应用时不需
将源类信息纳入模型，只需对受体进行分析，提取因

子，并对因子一一进行识别，分析污染源类型，估算

污染源对受体的贡献率；而源已知受体模型则需将

源类和受体信息同时纳入模型建立平衡关系，从而

计算受体中源类的贡献值。常用受体模型有多元线

性模型、化学质量平衡模型法（ｃｈｅｍｉｃａｌｍａｓｓｂａｌ
ａｎｃｅ，ＣＭＢ）、因子分析法（ｆａｃｔｏｒａｎａｌｙｓｉｓ，ＦＡ）等，而
ＦＡ又包括正矩阵因子分解法（ｐｏｓｉｔｉｖｅｍａｔｒｉｘｆａｃｔｏｒｉ
ｚａｔｉｏｎ，ＰＭＦ）、主成分分析法（ｐｒｉｎｃｉｐａｌｃｏｍｐｏｎｅｎｔａ
ｎａｌｙｓｉｓ，ＰＣＡ）、ＵＮＭＩＸ３种［１２］。源已知受体模型和

源未知受体模型中最常用的是ＣＭＢ、ＰＭＦ和ＰＣＡ。
ＰＣＡ是最先提出的源未知受体模型，其采用降

维的方法，把多指标转化成少数几个综合指标，最后

推测出颗粒物的主成分类别、贡献量及贡献率。

ＰＣＡ法不需要事先输入源谱，可以辨识一些被遗漏
掉的重要的源且其操作简单方便，是近几年使用较

多的源解析方法［１３１４］。ＰＣＡ既可单独用于大气颗
粒物的源解析［１５］，又可与多元线性回归（ｍｕｌｔｉｐｌｅ
ｌｉｎｅａｒｒｅｇｒｅｓｓｉｏｎ，ＭＬＲ）模型结合成 ＰＣＡ／ＭＬＲ模型
使用［１６１７］。近１０ａ来，ＰＣＡ／ＭＬＲ模型得到了长足
的发展和应用。ＫＨＡＮ等［１８］对 ＰＣＡ模型进行改
良，将其与绝对因子得分（ａｂｓｏｌｕｔｅｐｒｉｎｃｉｐａｌｃｏｍｐｏ
ｎｅｎｔｓｃｏｒｅｓ，ＡＰＣＳ）和 ＭＬＲ模型结合成了 ＰＣＡ
ＡＰＣＳＭＬＲ复合受体模型，并用该模型对吉隆坡城
市环境中的 ＰＭ１０进行了源解析，发现汽车尾气排
放、臭氧和气象学因素、随风迁移的贡献率分别为

２８％、２０％和１％，其余５１％的ＰＭ１０来源不明。
尽管ＰＣＡ／ＭＬＲ模型的发展已经相对成熟，但

该模型在应用过程中也有诸多问题，比如在解决共

线性问题时，ＰＣＡ／ＭＬＲ模型无法将具有共线性的
源类分离开来，从而导致估算结果出现负值［１９］。为

了解决该类问题，ＰＭＦ模型应运而生。
ＰＭＦ于１９９４年由 ＰＡＡＴＥＲＯ等［２０］在传统因子

分析法的基础上建立。ＰＭＦ的基本原理是加权最
小二乘法，可利用数据标准偏差来进行优化，还可处

理丢失数据、噪声数据、线性外的数据以及低于检测

线的数据，因此，被认为是源解析方法中最可靠的方

法［２１］，且方便易行，在大气颗粒物源解析中应用最

多［２２２４］。近些年 ＰＭＦ模型改良和发展主要是与
ＣＭＢ和ＵＮＭＩＸ模型进行结合形成复合受体模型。

ＣＭＢ作为源已知受体模型的代表，其基本原理
是质量守恒（即污染源和接受点测得的相应化学成

分的浓度分比相同），通过构建关于污染源和大气

颗粒物化学组成的线性方程组并对其进行求解来定

量分析污染源贡献值和贡献率［２５］，因此，该模型非
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常适用于识别主要气象学条件和当地发生的意外事

件（如火灾、沙尘暴等）对于结果的影响［２６］。ＣＭＢ
的缺点是使用中需要输入本土源和受体，故其对于

本土源建立不完全的区域并非首选，且该模型对于

共线性问题比较敏感，计算结果可能出现负值［２７］。

此外，ＣＭＢ受体模型在进行大气颗粒物源解析过程
中还遇到诸多技术难题，主要是一套数据多种结果

和同一源类的颗粒物会以不同的形式通过不同途径

进入到环境空气中。针对这一问题，冯银厂等［２８］在

对扬尘这一特殊颗粒物排放源类的组成及排放特点

进行充分分析和研究的基础上，于２００２年首次提出
“二重源解析技术方法”，并将其应用于济南等城市

大气颗粒物的源解析研究，得到了各单一尘源类以

扬尘形式进入到环境空气中和直接排放进入到环境

空气中的贡献值和分担率。王菊等［２９］用独立源反

推扬尘对受体的贡献率，对二重源解析技术进行改

进，使结果更加简明，并将改进后的技术用于长春市

ＰＭ１０的源解析。结果表明，改进后的模型易于发现
贡献大的单一尘源，能更好地反映城市大气中 ＰＭ１０
的主要来源，从而为制定长春市大气污染治理方案

及重点污染源防治提供科学的技术支持。

４　复合受体模型

近年在源解析工作中遇到了越来越多的问题

（如源和受体的不匹配问题、源类的共线性问题），

单一模型已无法满足工作需要，复合受体模型由此

发展而来。该模型是将 ２个不同类型模型结合使
用，使２个模型取长补短，从而提高计算结果的准确
性［３０］，其中常用的复合受体模型是 ＰＣＡ／ＭＬＲ化学
质量平衡和非负主成分回归化学质量平衡复合受体

模型。ＳＨＩ等［３１］用具有一系列共线性问题的人工

数据集对上述２个复合受体模型进行评定，将复合
模型每一步的结果与真实值比较后发现，虽然复合

模型计算结果准确度较高，但源类的共线性问题还

是未得到完全解决。近年来，复合模型得到广泛应

用和扩展，刘莉等［３２］将 ＣＭＢ和 ＰＭＦ进行耦合，解
决了应用ＣＭＢ模型时需要建立大量的源成分谱，污
染源选择不同时源解析结果不确定性的问题，他们

利用ＰＭＦ模型解析出各污染源及其特征元素，用
ＣＭＢ模型拟合参数，建立污染源清单，将各污染源
的理论贡献量与模拟贡献量进行比对后发现 ＰＭＦ
ＣＭＢ模型拟合结果与理论值差异不大，验证了耦合
模型的可行性。该模型缩减了 ＣＭＢ模型建立污染
源成分谱的工作量，提高了源解析工作的高效性、准

确性。近年研究者对复合受体模型进行扩展又提出

了ＵｎｍｉｘＣＭＢ［３３］、ＵｎｍｉｘＰＭＦ［３４］等模型。

５　新模型

对应分析（ｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｅｎｃｅａｎａｌｙｓｉｓ，ＣＡ）是一种

使数据可视化的方法，其是在ＦＡ的基础上提出［３５］，

主要用于交叉列表数据（如计数、构成或比率量表

等）分析，广泛应用于生态学和地质研究等领域［３６］。

王菊等［３７］应用 ＣＡ对龙岩市环境监测站、龙岩学
院、闽西职业技术学院和龙岩师专４个检测点的大
气颗粒物进行来源解析，发现高岭土矿、土壤风沙、

机动车尾气和燃煤尘是这４个采样点的主要污染
源，为大气颗粒物来源解析提供了一种新的方法。

为估算大气颗粒物中二次有机碳（ｓｅｃｏｎｄａｒｙｏｒ
ｇａｎｉｃｃａｒｂｏｎ，ＳＯＣ）的浓度，南开大学将化学质量平
衡模型与迭代法结合，研发了一种新的方法即ＣＭＢ
ｉｔｅｒａｔｉｏｎ模型估算法［３８］。２０１０～２０１２年，张彩艳
等［３９］收集成都市８个采样点大气颗粒物样品，将
ＣＭＢｉｔｅｒａｔｉｏｎ用于该样品的来源解析，发现扬尘、煤
烟尘、二次硫酸盐、二次硝酸盐和机动车尾气尘的贡

献率相对较高，且ＣＭＢｉｔｅｒａｔｉｏｎ模型不仅可用于估算
ＳＯＣ浓度，还可用于大气颗粒物的来源解析。

６　展望

近年来，大气污染已成为影响公众健康的主要

危险因素之一，特别是大气颗粒物对心肺疾病发生

率和病死率均有明显影响［４０］，大气颗粒物所造成的

健康损害引起了广泛关注［４１］。随着对空气污染问

题重视程度的提高，我国在一些人口集中的城市已

初步建成了大气颗粒物检测系统，并自２０１６年１月
１日开始实施全新的空气质量标准［４２］。此外，我国

大气颗粒物的源解析技术也得到了很大发展。南开

大学在国际上首次提出了 ＰＣＡ／ＭＬＲ化学质量平衡
复合受体模型和非负主成分回归化学质量平衡复合

受体模型，并自主研发了多款受体模型软件。但是，

复合受体模型近年才开始起步，对该模型的完善和

使用还有待进一步发展。然而，我国一些中小城市

大气颗粒物的研究相对较少，污染源清单还未建立，

限制了部分源解析技术的应用，这应是我国大气颗

粒物研究下一步的发展目标。
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