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摘要: 于 2013 年 6 月 2 日—7 月 15 日，利用扫描迁移性粒谱仪( SMPS) 对广州城区大气 17 ～ 800 nm 的粒子谱进行了连续观测，

同时结合在线小时 ρ( PM2. 5 ) 及气象数据，对颗粒物污染特征进行了分析． 结果表明: 观测期间，凝结核模态粒子、爱根核模态粒

子、积聚模态粒子的数浓度范围分别为 68 ～ 7 687、1 009 ～ 47 724、238 ～ 14 781 cm －3 ． 平均数浓度谱及体积谱均呈单峰分布，峰值

分别出现在 50 和 300 nm 左右． 根据双模态对数正态分布模型对平均数浓度谱拟合的结果可知，爱根核模态粒子和积聚核模态

粒子的几何平均粒径分别为 48 和 144 nm． 颗粒物数浓度及其谱分布日变化特征明显，在交通高峰及太阳辐射较强的时间段均

出现峰值． 在观测阶段，粒子增长现象频繁发生，推测大气光化学反应引起的气-粒转化是广州城区夏季大气颗粒物的重要来

源． 7 月 12—13 日广州城区发生了一次典型的大气污染过程，ρ( PM2. 5 ) 由 18 μgm3 增至 112 μgm3，能见度降至 8 km． 在该时间

段，积聚模态粒子体积分数与 ρ( PM2. 5 ) 变化一致，Ｒ2 ( 相关系数) 达到了 0. 85． 后向轨迹分析表明，污染气团主要来自于西南方

向，在陆地停留时间较长．
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Pollution Characteristics of Atmospheric Particle Size and Number Concentrations
during Summer in Urban Area of Guangzhou
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Abstract: Atmospheric particles with size range 17-800 nm were measured in urban area of Guangzhou from June 2 to July 15，2013． The
particulate matter ( PM) pollution characteristics were investigated based on the data of number concentrations and size distributions of PM
as well as hourly average concentrations of PM2. 5 and meteorological parameters． During the whole sampling period，the number
concentrations of nucleation，aitken and accumulation modes ranged from 68 to 7，687，1，009 to 47，724 and 238 to 14，781 cm －3

respectively． The average number distribution was fitted with two lognormal distributions with geometric mean diameters at 48 nm and 144
nm． The average number and volume distributions exhibited peaks at ～ 50 nm and ～ 300 nm respectively． Particle number size
distribution showed clear diurnal variation，with peaks related to traffic and strong solar radiation． Particle growth was frequently observed．
Secondary photochemical formation contributed greatly to the PM pollution in Guangzhou． A typical pollution episode occurred from July 12
to July 13，during which the concentration of PM2. 5 sharply rose from 18 μgm3 to 112 μgm3，and visibility decreased to 8 km． PM2. 5

concentration was strongly correlated with the number concentrations of particles in accumulation mode． Back trajectory analysis showed
that air masses originated from the southwest direction and stayed in the continent for a long time during this pollution episode．
Keywords: atmospheric aerosol; number size distribution; diurnal variations; pollution characteristics

颗粒物是造成大气环境质量下降、能见度降低的

主要原因，严重时甚至形成灰霾［1］，同时颗粒物通过

散射吸收太阳辐射以及作为云凝结核影响地球辐射

平衡［2-3］． 颗粒物携带有毒物质进入人体后可能引发
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呼吸道、心血管等方面的疾病，危害人体健康［4］． 颗

粒物的环境影响不仅与数浓度有关，还受其粒径的影

响． 吴兑等［5-6］研究表明，灰霾的形成主要与细粒子

污染有关． 细粒子更易富集污染元素［7］，尤其是超细

粒子( 粒径小于 100 nm) 在人体肺部可渗透得更深、
危害更大［8］． 因此，研究颗粒物数浓度及其谱分布对

于研究城市大气污染治理及其健康、气候效应等方面

具有重要意义．
近年来，广州大气颗粒物污染日益严重，灰霾现

象频发，受到广泛关注［9-15］． 关于广州城区的细粒

子，尤其是粒径小于 100 nm 粒子的数浓度及其谱分

布研究较少． 黄祖照等［16］对秋季 5 nm ～ 10 μm 粒子

谱分布的研究表明，核模态粒子、爱根核模态粒子的

日变化分别呈双峰及三峰结构． YUE 等［17］对珠江三

角洲地区新粒子形成的研究发现，广州花都地区新粒

子形成的频率约为 25% 左右，而广州城区约在 10%
左右，通常于 09: 00 及 14: 30 左右进行，区域性特点

明显． 该研究对广州城区夏季粒径在 17 ～ 800 nm 范

围的颗粒物数浓度及其谱分布进行了连续观测研究，

结合气象资料、气体污染物数据及后向气团轨迹，分

析其污染特征，以期为进一步研究广州地区颗粒物污

染来源、变化特征及其影响提供数据支持．
1 研究方法
1. 1 采样点及时间

采样点设在广州市天河区中国科学院广州地球

化学研究所有机楼四楼，距地面约 10 m 高，周围主要

是学校及居民区，距采样点 100 m 左右为 2 条高速公

路． 观测时间为 2013 年 6 月 2 日—7 月 15 日，温度

平均值为 28 ℃，相对湿度平均值为 66%，风速平均

值为 1. 7 ms，主导风向为东南风．
1. 2 观测仪器及方法

利用 MSP 公 司 生 产 的 扫 描 迁 移 性 粒 谱 仪

( scanning mobility particle sizer，SMPS ) 进行 在 线 观

测． SMPS 包 括 差 分 电 迁 移 分 析 仪 ( differential
mobility analyzer，DMA) 、颗粒物计数器 ( condensation
particle counter，CPC) ，能够提供 17 ～ 800 nm 范围内

颗粒物数浓度谱分布，时间分辨率为 3 min． 采样流

量及鞘流流量分别为 0. 3、3. 0 Lmin． 采样过程中，

进样口采用 nafion 干燥管，鞘流系统采用硅胶干燥

管，以保证测量过程中仪器内部相对湿度小于 20% ．
使用 MSP 自带软件 WPS commander 对每个样本

进行计算和分析，得到每个样本的数浓度及相应的谱

分布． 计算颗粒物数浓度的小时均值时，将缺失数据

达 20 min 以上的相应小时数据剔除． 气象数据 ( 包

括温度、相对湿度、风速、风向) 均由广东省环境监测

中心提供; ρ( PM2. 5 ) 、ρ( SO2 ) 、ρ( CO) 和 ρ( O3 ) 分别由

赛默飞科技公司生产的 TEOM 1405 颗粒物检测仪、
43i 型 SO2 分析仪、48i 型 CO 分析仪、49i 型 O3 分析

仪测量．
2 结果与讨论
2. 1 大气颗粒物数浓度特征

颗粒物可以分为凝结核模态( 17 ～ 25 nm) 、爱根

核模态 ( ＞ 25 ～ 100 nm) 和积聚模态 ( ＞ 100 ～ 800
nm) ［18-19］3 个模态． 表 1、2 为广州夏季观测期间各模

态粒子数浓度统计特征及与其他地区的比较． 在整

个观测期间，凝结核模态粒子、爱根核模态粒子、积聚

模态粒子的数浓度范围分别为 68 ～ 7 687、1 009 ～
47 724、238 ～ 14 781 cm －3，平 均 值 分 别 为 1 090、
9 972、3 210 cm －3，分别占总粒子数浓度的 7. 6%、
69. 9%、22. 5% ． 图 1 为各模态粒子数浓度占总粒子

数浓度的频率直方图． 由图 1 可知，亚微米粒子主要

分布于爱根核模态，其次为积聚模态、凝结核模态．
各模态粒子数浓度平均值与济南［20］相近，但却低于

广州［17］及北京城区［21］． 爱根核模态粒子的数浓度平

均值与上海［22］较接近，但由于笔者研究的粒径下限

表 1 广州城区夏季各模态粒子数浓度统计特征

Table 1 Statistics of summer particle number concentrations
in urban area of Guangzhou

粒径nm
粒子数浓度cm －3

平均值 标准偏差 最大值 最小值

占总粒子
数浓度比

例%
17 ～ 25 1 090 724 7 687 68 7. 6
＞ 25 ～ 100 9 972 5 635 47 724 1 009 69. 9
＞ 100 ～ 800 3 210 2 057 14 781 238 22. 5

总计 14 274 6 965 52 703 1 477 100

表 2 国内各城市不同模态粒子数浓度分布

Table 2 Comparison of particle number concentrations
in different cities of China

地区 观测时段

粒子数浓度cm －3

核模

态1)

爱根核

模态2)

积聚模

态3)

数据来源

广州 2006 年 6 月 — 21 000 6 000 文献［17］

北京
2004 年 3 月─
2006 年 3 月

9 000 15 900 7 800 文献［21］

上海 2005 年 5─6 月 15 521 12 990 1 744 文献［22］

济南
2007 年 12 月─
2008 年 11 月

1 100 10 200 4 340 文献［20］

注: 1) 核模态除北京地区粒径范围为 3 ～ 20 nm 外，其他文献均
设为 10 ～ 20 nm; 2 ) 爱根核模态粒子粒径范围为 20 ～ 100
nm; 3) 积聚模态粒子粒径范围为 100 ～ 1 000 nm．
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图 1 不同模态粒子数浓度占总粒子数

浓度比例的频率分布

Fig. 1 Frequency histogram of ratio of different
modes particle number concentrations

to total particle concentration

为 17 nm，并且上海在监测期间频发新粒子形成事

件，所以上海凝结核模态粒子数浓度远高于该研究．

图 2 夏季广州城区粒子平均数浓度谱分布及拟合曲线

Fig. 2 The average size distributions of particle concentrations and fitting curve
in urban area of Guangzhou in summer

2. 2 颗粒物数浓度谱的分布特征

由图 2( a) 可见，广州夏季粒子平均数浓度谱呈

单峰分布，峰值出现在 50 nm 左右． 在假定所有粒子

均为球形的情况下，由数浓度谱得到体积谱，同样呈

单峰分布，峰值出现在 300 nm 左右．
使用数学函数对颗粒物数浓度谱分布进行拟合

具有重要意义，拟合后的谱图不仅可以直接应用于颗

粒物大气过程的研究［23-25］，而且也便于不同地点数

据集的比较． 采用多模态对数正态模型描述颗粒物

的粒径分布已被广泛认可［26-28］． 多模态对数正态分

布模型假定颗粒物数浓度谱分布是由多个对数正态

分布叠加而成，每个对数正态分布为一个模态，其数

学表达式:

d N
d lg Dp

= ∑
n

i = 1

Ni

2πlg σ槡 i

exp［－
( lg Dp － lg Dp，i )

2

2lg2 σi
］

式中，Dp 为粒子直径，nm; n 为模态数; Ni 为第 i 个模

态的数浓度，cm －3 ; Dp，i为第 i 个模态的几何平均粒径

( 数浓度中值粒径) ，nm; σi 为第 i 个模态对数正态分

布的几何标准差［26］． 一般采用三模态对数正态分布

模型对颗粒物数浓度谱进行拟合，但当超细粒子数浓

度较高导致不同模态重叠时，可采用双模态对数正态

拟合［25］． 该研究采用双模态对数正态模型，分别对

应于爱根核模态粒子与积聚模态粒子，模拟值与实测

值的对比见图 2( b) ． 爱根核模态粒子与积聚模态模

态粒子的几何平均粒径分别为 48、144 nm，数浓度分

别为 11 892、2 729 cm －3，σ 分别为 1. 80、1. 66．
2. 3 广州城区颗粒物数浓度日变化特征

不同模态粒子数浓度的日变化特征见图 3． 对于

凝结核模态粒子来说，早上 06: 00 左右数浓度开始升

高，到 10: 00 左右达到峰值，该峰值与早上交通排放

高峰及新粒子形成［17，29-31］均有关． 随后粒子粒径增

长，数浓度峰值不断向大粒径处移动，核模态粒子数

浓度降低． 下午 13: 00 左右，强太阳辐射导致核模态

粒子数浓度重新开始升高，再加上晚交通高峰的影响，

其数浓度一直维持在较高水平，直到晚上 19: 00 左右．
爱根核模态粒子数浓度的日变化较大，出现 4 个

峰值． 第 1 个峰值出现在早上 07: 00 左右，可能与早

上交通高峰排放相关，但由于广州夏季扩散条件好，

其值较小． 第 2 个峰值出现在中午 12: 00 左右，与大

气光化学反应及核模态粒子的增长有关． 之后爱根

核模态粒子数浓度稍有降低，在 16: 00 左右及 19: 00

002
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左右出现 2 个峰值，随后数浓度降低． 爱根核模态粒

子数浓度峰值主要出现于 12: 00─19: 00 间，这与

ρ( O3 ) 峰值出现时间段较为一致，二者的 Ｒ2 为 0. 84，

表明主要受光化学反应引起的气-粒转化过程影响．
对于积聚模态粒子来说，其数浓较低，日变化不明显，

在晚上 18: 00—21: 00 值稍高．

图 3 广州城区夏季观测期间不同模态粒子

数浓度的日变化特征

Fig. 3 Average diurnal variations of particle number
concentrations in urban area of Guangzhou in summer

在整个观测期间有新粒子形成事件． 图 4 为 6
月 6 日颗粒物的日变化特征． 从图 4 中可清晰地看

到，凝结核模态粒子数浓度的增长持续了 3 h 左右，

同时伴随着粒径的明显增长． Maso 等［18］对新粒子形

成的判断标准是有新模态粒子形成且有明显增长，持

续时间( 超过 1 h) 较长． 据此判断，6 月 6 日当天可

能发生了新粒子形成事件． 在夏季整个观测期间，凝

结核模态粒子数浓度暴增及后续增长的现象较多，增

长速率约为 2. 7 ～ 17. 1 nmh，持续时间长短不一． 凝

结核模态粒子数浓度暴增原因:①可能直接源于交通

排放． 据报道［32］，公路附近大气粒子峰值粒径可低

至 10 nm． ②也可能是新粒子形成引发． 由于仪器检

测下限为 17 nm，因此未能计算形成速率等参数． 据

统计［33-35］，珠江三角洲地区新粒子形成特别是在干

净的环境下，发生几率可达到 20% ～ 30%，是大气颗

粒物的重要来源．
2. 4 污染过程成因分析

由图 5 可见，在观测期间，广州城区大气能见度

平均值在 15 km 左右，无严重灰霾过程． 尽管如此，

该研究还是观察到 7 次 ρ( PM2. 5 ) 在短时间内迅速超

过 80 μgm3，并引起能见度降低的情况． 7 月 12 日

图 4 6 月 6 日粒子数浓度的变化特征

Fig. 4 Diurnal variation of particle numbers

concentrations on bth June

07: 00─13 日 07: 00 为一次典型污染过程，期间气温

平均值为 32 ℃，相对湿度平均值为 53%，ρ( PM2. 5 ) 由

18 μgm3 增至 100 μgm3 以上，最高值( 112 μgm3 ) 出

现于 7 月 12 日 22: 00，此时能见度降至 8 km 左右．
7 月 12 日 白 天 ρ ( O3 ) 维 持 在 较 高 水 平 ( 300

μgm3左右) ，为观测期间白天平均值的 4 倍左右，二

次污染严重． 同时段 ρ( SO2 ) 、ρ( CO) 也有所增高，为

观测期间平均值的 2 倍左右( 见图 5 ) ． 整个污染过

程风速( 平均值为 1. 3 ms) 较低，不利于污染物扩

散． 图 6 为 7 月 12—13 日粒子粒径和数浓度变化特

征． 12 日 07: 00 粒子数浓度峰值粒径在 70 nm 左右，

而晚上 20: 00 峰值粒径增至 150 nm，并持续到第 2
天早上． 积聚模态粒子数浓度从 7 月 12 日 07: 00 左

右开始增多，至晚上 20: 00 达到 11 375 cm －3，为整个

观测期间平均值的 4 倍左右． 与此同时，核模态、爱

根核模态粒子的数浓度逐渐降低，下午达到最低值．
爱根核模态粒子的碰撞和二次气溶胶的形成可能是

导致积聚模态粒子大幅增长的主要原因［36］．
7 月 12 日 07: 00—13 日 07: 00，积聚模态粒子体

积分数与 ρ( PM2. 5 ) 的变化趋势一致( Ｒ2 = 0. 85 ) ，与

能见度呈负相关( Ｒ2 = 0. 65 ) ; 而爱根核模态粒子体

积分数与能见度的 Ｒ2 仅为 0. 29． 整个研究时段能见

度与积聚模态粒子体积分数的 Ｒ2 为 0. 33，与爱根核

模态粒子体积分数的 Ｒ2 仅为 0. 02． 由此可见，积聚

模态粒子的增加可能是造成 ρ( PM2. 5 ) 升高及能见度

下降的主要原因．
7 月 1—3 日广州城区能见度平均值为 16 km 左

右，ρ( PM2. 5 ) 平均值为 24 μgm3，为清洁时期． 气团
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图 5 7 月 12 日 00:00─13 日 12:00 ρ( PM2. 5)、φ( 积聚模态粒子)、大气污染物和粒子数浓度的变化

Fig. 5 Variations of ρ( PM2. 5 ) ，volume concentration of accumulation mode particles，particle number

concentrations and gaseous pollutants mass concentrations from 00: 00，July 12 to 12: 00，July 13

图 6 7 月 12 日 00: 00—13 日 12: 00 大气粒子数谱

Fig. 6 Variation of particle number concentrations from 00: 00，July 12 to 12: 00，July 13

后向轨迹分析( 见图 7) 表明，清洁时期气团来自于东

南方向的海上，并且在陆地停留时间较短． 7 月 12—
13 日典型污染过程的气团主要来自于广州西南方，

轨迹较短，在陆地上停留时间较长，图 7 中时间为

UTC 时间，( a) ( b) 星号处时间分别为当地时间 7 月

2 日 07: 00 及 7 月 13 日 07: 00．
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图 7 7 月 2 日 07: 00 及 7 月 13 日 07: 00 48 h 后向气团轨迹

Fig. 7 48 h back trajectories of air particles arriving in Guangzhou at 07: 00，

July 2 and 07: 00，July 13

3 结论
a) 夏季观测期间广州城区亚微米级颗粒物主要

分布于爱根核模态，其次是积聚模态、凝结核模态，3
个模态 粒 子 平 均 数 浓 度 分 别 占 总 粒 子 数 浓 度 的

7. 6%、69. 9%、22. 5% ． 对观测期间的颗粒物平均数

浓度谱进行双模态对数正态分布拟合，爱根核模态粒

子和积 聚 核 模 态 粒 子 几 何 平 均 粒 径 分 别 为 48、
144 nm．

b) 广州大气颗粒物数浓度日变化特征明显，午

间数浓度达到峰值． 数浓度峰值通常与交通高峰及

强太阳辐射相关． 核模态粒子数浓度快速增加及其

粒径增长现象频繁发生，由大气光化学反应引起的

气-粒转化是广州夏季大气颗粒物的重要来源．
c) 7 月 12─ 13 日 污 染 过 程 中，风 速 较 低，

ρ( PM2. 5 ) 由 18 μgm3 增至 100 μgm3 以上，ρ( O3 ) 维

持在 300 μgm3 左右，为观测期间白天平均值的 4 倍

左右． 小粒径粒子的碰撞和二次气溶胶的形成可能

是导致积聚模态粒子大幅增加的主要原因． 污染天

气的气团主要来自于西南方，在陆地停留时间长．
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