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广州大气颗粒物水溶性有机氮的粒径分布特征 
和来源分析 
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(1. 中国科学院 广州地球化学研究所 有机地球化学国家重点实验室, 广东省环境资源利用与保护重点实验室, 广东 广州  

510640; 2. 中国科学院大学, 北京  100049) 

摘  要: 水溶性有机氮(WSON)在大气化学和气候变化中具有重要作用, 目前鲜有针对 WSON 粒径分布的研

究。本研究利用大流量采样器在 2014 年 9 月至 2015 年 7 月期间采集了广州市各个季节 PM10 中不同粒径段

(<0.49 μm、0.49~0.95 μm、0.95~1.5 μm、1.5~3.0 μm、3.0~7.2 μm、7.2~10 μm)大气颗粒物样品共 100 个, 分析

了其中的水溶性总氮(WSTN)、WSON 以及水溶性无机氮(WSIN)含量。结果表明, 各个粒径段中 WSON 的浓度

呈现相似的季节变化特征, 秋、冬季较高, 春、夏季较低。WSON 主要分布在细颗粒物上, PM3 中 WSON 的季

节平均浓度在 1.15~2.62 μg/m3范围内, 占PM10中WSON总量的 63%~71%。WSON的粒径分布呈现单峰分布, 主

要富集在 0.49~1.5 μm 粒径段。主成分分析/绝对主成分得分(PCA/APCS)分析表明, <0.49 μm 颗粒物上的 WSON

主要来源于本地化石燃料的燃烧排放; 0.49~0.95 μm 颗粒物的 WSON 主要来源于建筑扬尘和光化学氧化二次生

成过程; 0.95~1.5 μm 颗粒物的 WSON 主要来源于光化学氧化二次生成过程。研究结果增加了目前对于 WSON

粒径分布特征和来源的认识。 
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Abstract: Water-soluble organic nitrogen (WSON) plays an important role in atmospheric chemistry and climatic 

change. However, few studies have focused on WSON in size-segregated particles. In this study, size-segregated 

particle samples in the size ranges of <0.49 μm, 0.49–0.95 μm, 0.95–1.5 μm, 1.5–3.0 μm, 3.0–7.2 μm, 7.2–10 μm 

were collected in Guangzhou, China from September 2014 to July 2015 by a high-volume sampler. Samples were 

analyzed for water-soluble total nitrogen (WSTN), WSON and and water-soluble inorganic ions (WSIN). The 

concentrations of WSON in each size range showed a similar seasonal trend with higher concentrations in autumn 

and winter and lower concentrations in spring and summer. The seasonal average concentrations of WSON in 

PM3 ranged from 1.15 to 2.62 μg/m3, contributing to 63%–71% of the WSON in PM10. The concentrations of 

WSON in particles <3 μm exhibited a unimodal distribution in four seasons, enriching in the 0.49–0.95 μm 
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particles. The principal component analysis (PCA)/absolute principal component scores (APCS) analysis showed 

that WSON can be mainly attributed to the burning of local fossil fuels in particles < 0.49 μm, to construction dust 

and photochemical oxidation leading to its secondary formation in 0.49–0.95 μm particles; and to photochemical 

oxidation leading to secondary formation alone in 0.95–1.5 μm particles. Our research improves our understanding 

of the environmental geochemical processes of organic nitrogen compounds. 

Key words: atmospheric particulates; water-soluble organic nitrogen; principal component analysis; size distribu-

tion; Guangzhou 
 
 
 
 
 
 
 
 

0  引  言 

大气颗粒物中的含氮组分对气候变化、生态环

境和人体健康均有着重要的影响[1–3]。含氮组分可以

分为两类: 无机氮(IN)和有机氮(ON)[4]。以往对含氮

组分的研究主要是关于无机氮, 近年的研究表明有

机氮广泛存在于雨水、大气颗粒物中[5–6]。但有机氮化

合物种类繁多, 能够被定量分析的仅占非常少的一部

分, 目前已解析出的大气含氮有机物包括氨基酸、尿

素、硝基苯酚、氮杂环生物碱、有机硝酸盐和有机胺

等。大部分的有机氮物质均是水溶性的, 即水溶性有

机氮(WSON)。WSON是大气颗粒物的重要组成部分, 

可以通过改变颗粒物的缓冲能力和酸碱度, 进而影

响气溶胶的物理化学特性, 对能见度和气候变化产

生影响。某些WSON, 如卤代乙腈、亚硝基二甲胺、

硝基苯酚和含氮杂环化合物均是致癌物质, 摄入过

多会导致人体病变[7]。而且, 大气颗粒物上附着的污

染物质(例如 WSON), 其粒径分布特征对于呼吸系统

健康风险的评估是一个非常重要的参数[8]。 

目前研究对于不同地区颗粒物中WSON浓度的

认识已较为全面, 如美国亚特兰大、教堂山、佛罗

里达, 大西洋, 希腊及中国北京、青岛、西安和上海

等地区[9–17]。欧美地区大气颗粒物中的 WSON浓度

明显低于中国地区的浓度, 中国内陆地区如西安、

北京的WSON浓度高于沿海地区。文献报道WSON占

水溶性总氮(WSTN)的比例在 10%~80%范围内, 其中

海洋气溶胶中 WSON 的占比较小, 在 20%以下[18–19]。

城市气溶胶中WSON的贡献较大[20], 偏远地区大气

气溶胶中WSON/WSTN比值更大, 可达 40%左右[21]。

然而, 针对 WSON 粒径分布研究的报道仍极为有

限。在意大利地区[22], 将 PM10颗粒物分为 5 个粒

径段, 对其中的WSON分别进行研究, 其中WSON

在<1.2 μm的颗粒物中浓度显著高于 1.2~10 μm粒

径段。目前还没有文献对中国地区大气颗粒物中的

WSON 和 WSON/WSTN 比值分更细的粒径段进行

研究。 

大气颗粒物中WSON的来源可以分为一次排放

源和二次生成, 一次排放源有自然源和人为源; 二次

生成主要是通过 NOx 和挥发性有机物反应生成有机

硝酸酯等。目前关于大气颗粒物中 WSON 来源解析

的研究还比较有限, 已有的研究大多是对粗、细粒物

分别进行研究, 通过分析WSON、典型源或二次生成

源示踪物的相关性来判别WSON的可能来源。Violaki 

et al.[13]分析 WSON 与钒、草酸根离子、NH4
+、

nss-SO4
2−离子的相关性, 说明化石燃料燃烧、生物质

燃烧和人为源是当地WSON的可能来源。Rastogi et 

al.[11]通过分析WSON与 SO4
2−、Na+、左旋葡聚糖、

CO、SO2、NO 的相关性, 表明亚特兰大地区 PM2.5

中WSON可能来源于生物质燃烧、燃煤火力发电厂、

海洋气溶胶。Yu et al.[23]用 PMF方法分析了广州地区

PM2.5中的WSON可能来自二次生成、扬尘、船和机

动车尾气排放、生物质燃烧。Miyazaki et al.[24]通过

分析发现夏季日本阔叶林颗粒物中的 WSON 主要是

二次生成, 秋季主要来自一次生物质燃烧源。目前的

研究对于不同粒径WSON来源的认识仍存在不足。 

颗粒态WSON是珠三角区域大气气溶胶的重要

组成部分[25–26], 目前大部分研究是通过分析 WSON

和无机离子示踪物之间的相关性来判别WSON的来

源。本研究拟分粒径段对广州地区大气颗粒物 PM10

中的WSON和水溶性无机氮(WSIN)进行分析, 并采

用主成分分析/绝对主成分得分(PCA/APCS)的方法

对不同粒径细颗粒(<1.5 μm)中的WSON分别进行源

解析, 并比较解析出的各个源的相对贡献大小, 为

更深入地理解广州地区大气颗粒物中含氮有机物质

的环境地球化学过程提供科学依据。 

1  材料与方法 

1.1  样品采集 

采样点设在中国科学院广州地球化学研究所标
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本楼九楼楼顶(离地高度 40 m)。本研究使用 Anderson 

SA235 大流量采样器(流量均为 1.13 m3/min), 分别

采集 2014年 9~10月、2014年 12月至 2015年 1月、

2015 年 3~4 月以及 2015 年 6~7 月的 6 个粒径段

(<0.49 μm、0.49~0.95 μm、0.95~1.5 μm、1.5~3.0 μm、

3.0~7.2 μm和 7.2~10 μm) 24 h大气颗粒物样品, 每

个季度采集样品数分别为: 29 (夏季)、27 (秋季)、24 

(冬季 )、 20 (春季 )。采样前将石英纤维滤膜

(QM-Whatman, 20.3Whatm cm)于 450 ℃下灼烧 4 h, 

以除去残留碳和其他杂质。采样结束后, 恒温恒湿

(25 ℃, 相对湿度 50%) 24 h并称重, 再放入−40 ℃

冰柜中储存, 待仪器分析。 

1.2  样品分析 

将 6 cm2 滤膜样品分别用 7 mL 的超纯水

(>18 MΩ·cm)超声萃取 2 次, 将 2 次的萃取液合并, 

再用 0.45 μm滤头进行过滤, 滤液用于水溶性物质

的分析。 

1.2.1  水溶性无机氮的测定 

使用离子色谱(Met Rohm 883 IC plus)测定样品

中的 WSIN (NH4
+、NO2

−和 NO3
−), 其中阴离子用

Metrosep A Supp5-150/4.0 6.1006.520分离柱(150 mm × 

4.0 mm)和Metrosep RP2 6.1011.030保护柱(1.0 mm × 

3.5 mm), 阳离子用 Metrosep C4-50 6.1050.410 分离

柱(100 mm×4.0 mm)。 

1.2.2  水溶性有机氮的测定 

实验中用于测定样品 WSTN 的仪器是德国

Elementar公司 vario TOC分析检测仪。大气颗粒物

中WSON的浓度根据公式WSON=WSTN−WSIN计

算得到, 其中 NH4
+、NO2

−和 NO3
−三类离子的氮含量

总和为 WSIN。文中用 μg/m3表示每立方米大气中所

含氮的质量浓度。 

1.3  PCA/APCS 受体模型 

PCA 是将多指标问题转化为较少的综合指标统

计方法。在保留原始数据绝大部分信息的前提下 , 

通过主成分分析得到少数互不相关的综合指标。 

APCS被用于估计源对某种污染物质的贡献量。

该技术被广泛用于大气科学。主要步骤为: 首先对

所有物质含量进行标准化, 如下式所示:  

ij i
ij

i

C C
Z





 

式中: Zij为标准化后的浓度值(无量纲); iC 和 σi分别

为物质 i的平均浓度和标准偏差。从 PCA得到的是归

一化的因子分数, 然后, 对所有物质引入一个浓度为

零的人为样本, 计算得到该浓度样本的因子分数为:  

 0
0 i

i
i

C
Z





 

每个样本的因子分数减去零浓度样本的因子分

数得到每种物质的 APCS; 再用特定物质数据对

APCS作多元线性回归得到如下的线性拟合方程:  

 0 1
APCS

n
i i p pip

C b b


    

式中: Ci代表物质 i的浓度; 0ib 为对物质 i作多元线

性回归所得的常数项; pib 是源 p 对物质 i 的多元回

归系数 ; APCSp为调整后的因子分数。关于绝对主

成分得分分析的详细描述可参见 Thurston et al.[27]

的研究。  

2  结果与讨论 

2.1  WSIN 和 WSTN 的分布特征 

广州在各个季节中, 6个粒径段 NH4
+-N、NO2

−-N、

NO3
−-N、WSTN 的年平均浓度值如表 1 所示, 粒径

段从小到大为<0.49 μm、0.49~0.95 μm、0.95~1.5 μm、

1.5~3.0 μm、3.0~7.2 μm和 7.2~10 μm。NH4
+-N的浓

度在 0.04~1.02 μg/m3 之间; NO3
−-N 浓度在 0.05~ 

0.35 μg/m3之间; WSTN 的浓度在 0.54~1.75 μg/m3之

间。6个粒径段中, NH4
+-N占 WSTN的百分比依次

是 58%、69%、43%、13%、5.3%和 8.4%; NO3
−-N

浓度占总 WSTN的百分比依次是 15%、25%、17%、

23%、34%和 8.9%, 各个粒径段中 NO2
−-N的浓度均

很低, 在 WSTN中的比例非常小, 可以忽略。 
 

表 1  各个粒径段 NH4
+-N、NO2

−-N、NO3
−-N、WSTN 的年平均浓度值(μg/m3) 

Table 1  Annual concentrations (μg/m3) of NH4
+-N, NO2

−-N, NO3
−-N and WSTN in each size range 

粒 径 <0.49 μm 0.49~0.95 μm 0.95~1.5 μm 1.5~3.0 μm 3.0~7.2 μm 7.2~10 μm 

NH4
+-N 1.02±0.80 0.95±0.49 0.36±0.24 0.09±0.06 0.04±0.04 0.05±0.04 

NO2
−-N 0.002±0.004 0.0005±0.002 0.0005±0.002 0.0003±0.002 0.0005±0.002 0.0003±0.002 

NO3
−-N 0.26±0.88 0.35±0.90 0.14±0.32 0.16±0.08 0.27±0.06 0.05±0.05 

WSTN 1.75±0.94 1.37±0.47 0.85±0.37 0.69±0.25 0.80±0.26 0.54±0.24 
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各个季节各个粒径段的 NH4
+、NO3

−和 WSTN

分布特征如图 1 所示, 各个季节的 NH4
+, WSTN 主

要富集在粒径≤1.5 μm的细颗粒物上, ≤1.5 μm颗

粒物中的 NH4
+占 PM10颗粒物中总 NH4

+含量的 90%

以上, 甚至在秋季可以达到 95%, ≤1.5 μm 颗粒物

中的 WSTN占 PM10颗粒物中总 WSTN含量的 64%

以上。各个季节 NH4
+、NO3

−和 WSTN 的粒径分布

如图 2a~图 2c所示, NH4
+、WSTN的峰值粒径段均

位于 0.49~0.95 μm。从 6个粒径段的季节分布来看, 

NH4
+和 WSTN的含量均是秋、冬季较高, 春、夏季

较低, 可能是由于冬季燃煤和生物质燃烧排放增加, 

北方内陆地区的污染物向南扩散, 引起含氮污染物

浓度上升, 而春、夏季降雨频繁, 冲刷作用强 , 且

春、夏季从南海带来的洁净空气会稀释广州大气污

染物的浓度[28]。 

各个季节的 NO3
−主要富集在粒径≤1.5 μm 的

细颗粒物和 3.0~7.2 μm粒径段, ≤1.5 μm颗粒物中

的 NO3
−占 PM10颗粒物中总 NO3

−含量的 40%以上, 

 
图 1  各个季节各个粒径段中含氮物质的浓度 

Fig.1  Seasonal concentration distributions of nitrogen-containing componds in each size range 

 
图 2  各个季节含氮物质浓度的粒径分布特征 

Fig.2  Seasonal and size range-based distributions of nitrogen-containing compounds concentration
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甚至高达 70%。从≤1.5 μm粒径段的 NO3
−季节分布

来看, 春、冬季较高, 夏、秋季较低。对比相关学者

在其他地区的水溶性离子浓度, 发现 PM10中, 广州

地区的 NH4
+、NO3

−浓度显著高于长三角地区, 与香

港的浓度水平基本相当[29]。 

2.2   WSON 浓度、WSON/WSTN 的季节和粒径分

布特征 

2.2.1  WSON 和 WSON/WSTN 的季节分布特征 

各个季节各个粒径段 WSON 浓度(均值±标准

差)的分布如表 2所示。WSON在不同粒径段的浓度

变化范围分别为<0.49 μm (0.20~0.97 μg/m3)、0.49~ 

0.95 μm (0.31~0.69 μg/m3)、0.95~1.5 μm (0.16~0.55 μg/m3)、

1.5~3.0 μm (0.21~0.67 μg/m3)、3.0~7.2 μm (0.25~ 

0.72 μg/m3)和 7.2~10 μm (0.19~0.69 μg/m3)。WSON

秋、冬季的浓度较高, 春季较低, 夏季最低, 大部分

粒径段存在显著的季节差异性。气候影响因素与 IN

部分类似[15,30,31]。 

与其他研究相比, PM10中广州四季的 WSON浓

度均显著高于意大利冬季的浓度[22]。大多数研究分

析了 PM2.5 中 WSON 的浓度, 与本研究 PM3 中的

WSON浓度相比, 广州 PM3中WSON的浓度与上海

相当[3], 显著高于美国加利福尼亚、亚特兰大、佛罗

里达、美国教堂山, 低于中国西安此粒径段[22,32–35]。 

表 3 列出了各个粒径段 WSON 对 WSTN 贡献

的季节分布特征, 可以看出其与WSON的季节变化趋

势有明显不同。其中部分粒径段(<0.49 μm 和 0.95~ 

1.5 μm)夏季 WSON/WSTN 比值显著高于春、冬季, 

可能是由于夏季二次反应比较强 , 颗粒态二次 ON

的生成量增加 [7]。 

2.2.2  WSON 和 WSON/WSTN 的粒径分布特征 

由于 WSON 的浓度根据 WSTN 和 WSIN 计算

得到 , 粗颗粒段浓度较低 , 故本研究只分析<3 μm

颗粒物中 WSON的粒径分布特征, 如图 2d所示。各

个季节 WSON的粒径分布呈现单峰分布, 春季的峰

值粒径段位于 0.49~0.95 μm, 夏季的峰值粒径段位

于 0.49~1.5 μm; 秋、冬两季, 峰值粒径段位于 0.95~ 

1.5 μm; 说明 WSON 主要富集在细颗粒物上, 尤其

是≤1.5 μm的粒径段上, 与NH4
+和WSTN的粒径分

布特征类似。 

广州地区<3 μm颗粒物中WSON/WSTN比值的

粒径分布特征如下所示(见表 4)。随着粒径的增加, 

该比值呈增长趋势, 说明相对 WSTN, WSON 更偏

向于向大粒径段偏移。与前人的研究对比发现 , 广

州细颗粒物中 WSON/WSTN的比值高于美国佛罗

里达、加利福尼亚、亚特兰大 , 塔斯马尼亚 , 希腊 ,

中国上海及东部地区 , 与中国西安、美国教堂山基

本相当[1,3,33,34,39–41]。 

3  影响广州细颗粒物中WSON分布的

主要因素 

为了探讨影响广州颗粒物中WSON分布的主要

因素, 本研究利用 PCA/APCS 对各个季节不同粒径

段的数据进行降维分析。分析中选择的主要影响因

素包括水溶性组分(Na+、K+、Ca2+、Cl−、SO4
2−、NO3

−

和 NH4
+)、在线痕量气体(CO、NO2、O3和 SO2)、气象 

 
表 2  各个季节各个粒径段 WSON 的分布特征及显著性检验结果(μg/m3) 

Table 2  Seasonal concentration distribution of WSON in each size range and significance test results 

粒 径 <0.49 μm 0.49~0.95 μm 0.95~1.5 μm 1.5~3.0 μm 3.0~7.2 μm 7.2~10 μm 

春 0.20±0.10 0.55±0.35 0.16±0.08 0.24±0.07 0.25±0.12 0.30±0.01 

夏 0.33±0.21 0.31±0.38 0.22±0.06 0.21±0.09 0.25±0.18 0.19±0.08 

秋 0.38±0.25* 0.69±0.69* 0.55±0.17** 0.67±0.04** 0.72±0.23* 0.62±0.11** 

冬 0.97±1.04* 0.57±0.39* 0.45±0.19* 0.63±0.24** 0.72±0.31** 0.69±0.15** 

注: * α < 0.05; **α < 0.01, 显著性检验结果: 秋、冬季 WSON浓度显著高于春、夏季  
 

表 3  各个季节各个粒径段的 WSON/WSTN 比值 
Table 3  Seasonal variation of WSON/WSTN in each size range 

粒 径 <0.49 μm   0.49~0.95 μm 0.95~1.5 μm 1.5~3.0 μm 3.0~7.2 μm 7.2~10 μm 

春 0.28±0.19 0.45±0.30 0.30±0.20 0.51±0.17 0.50±0.26 0.89±0.05 

夏 0.36±0.15** 0.40±0.22 0.61±0.17** 0.58±0.18 0.46±0.20 0.71±0.30 

秋 0.17±0.11 0.42±0.39 0.51±0.22* 0.76±0.12 0.72±0.16 0.84±0.15 

冬 0.27±0.22 0.38±0.25 0.40±0.19 0.66±0.23 0.70±0.22 0.88±0.18 

注: * α < 0.05; **α < 0.01, 显著性检验结果: 夏、秋季 WSON/WSTN比值显著高于春、冬季  
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表 4  不同地区颗粒物中 WSON 浓度的比较 
Table 4  Comparison of the concentrations of WSON in particles from different regions 

地 点 颗粒物粒径 WSON 浓度(μg/m3) WSON/WSTN 参考文献 

0.050~0.14 μm 0.06  [22] 

0.14~0.42 μm 0.31  [22] 

0.42~1.2 μm 1.07  [22] 

1.2~3.5 μm 0.35  [22] 

意大利 San Pietro Capo Fiume 

3.5~10 μm 0.04  [22] 

0.050~0.14 μm 0.055  [22] 

0.14~0.42 μm 0.435  [22] 意大利 Bologna 

0.42~1.2 μm 1.53  [22] 

美国加利福尼亚 PM2.5 0.218±0.190 0.2 [20] 

PM1 0.006 0.24 [36] 
澳大利亚塔斯马尼亚岛 

PM1–10 0.014 0.12 [36] 

中国东部 PM2.5 0.756±0.504 0.24 [10] 

PM2.5 0.0714±0.0406 0.128±0.067 [37] 
美国佛罗里达 

PM2.5–10 0.0364±0.0112 / [37] 

北大西洋 PM1 0.0364±0.0434  [12] 

PM1.3 0.1624±0.196 0.13 [13] 
希腊克里特岛 

PM1.3–10 0.077±0.0546 0.13 [13] 

PM10 湿季 0.049±0.0644 0.45 [21] 
亚马孙盆地 

PM10 干季 0.854±0.938 0.43 [21] 

美国亚特兰大 PM2.5 0.02~0.60 0.1 [11] 

日本 Sapporo Hitsujigaoka 
Experimental Forest 

总悬浮颗粒物(TSP) 0.16±0.13 0.20±0.11 [24] 

大西洋 总悬浮颗粒物(TSP) 0.00~0.56 0.25 [18] 

美国教堂山 PM2.5 0.16 0.33 [38] 

中国北京 总悬浮颗粒物(TSP) 3.17±2.02 0.3 [14] 

中国青岛 总悬浮颗粒物(TSP) 6.02±5.56 0.37±0.22 [15] 

中国西安 PM2.5 12.0±9.4 0.47±0.1 [16] 

中国上海 PM2.5 1.29±0.69 0.18±0.08 [17] 

中国广州(城区) PM2.5 0.50±0.45 0.13±0.10 [23] 

中国广州(城区) PM2.5 0.47±0.36 0.12±0.10 [23] 

中国广州(郊区) PM2.5 0.73±0.57 0.20±0.11 [23] 

中国广州(郊区) PM2.5 0.71±0.43 0.34±0.18 [23] 

＜0.49 μm 0.47±0.30 0.27±0.06 本研究 

0.49~0.95 μm 0.53±0.14 0.41±0.02 本研究 

0.95~1.5 μm. 0.34±0.16 0.45±0.12 本研究 
中国广州 

1.5~3.0 μm 0.44±0.21 0.63±0.09 本研究 

 
条件(温度、相对湿度、风速、大气压和能见度)及元

素碳。由于 NO3
−、NH4

+、WSTN 和 WSON 主要富

集在 PM1.5颗粒物上, 为了降低数据分析的误差, 本

研究仅对<0.49 μm、0.49~0.95 μm、0.95~1.5 μm的

数据作 PCA/APCS分析。 

PCA/APCS 分析得到各个粒径段方差最大化正

交旋转后的因子载荷矩阵。基于特征值大于 1 的原

则提取出主要影响因子, 并对各因子的主要贡献参

数和方差贡献率进行了总结, 如表 5 所示。在因子载

荷矩阵中, 原变量的载荷越高表示该变量对特定因子 
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表 5  各因子的主要贡献参数 
 Table 5  Main contributors to each factor  

 粒 径              因 子 F1 F2 F3 F4 F5 

Cl− (0.736) SO4
2− (0.905)    

NO3
− (0.887) NH4

+(0.880) Na+(0.966) 元素碳(0.812) WSON(0.896) 

NO2(0.801) O3(0.894) K+(0.930) 温度(0.383) 能见度(0.290) 

大气压(0.756) SO2(0.638) Ca2+(0.944) 风速(−0.812)  

主要贡献参数 

CO(0.584) 相对湿度(−0.918)    

<0.49 μm 

累计贡献率(%) 24.986 48.099 66.836 78.228 85.034 

 粒径             因子 F1 F2 F3 F4 F5 

元素碳(0.886) WSON(0.381)    

K+(0.933) Ca2+(0.703) SO4
2− (0.542)   

Cl−(0.838) O3(0.777) 温度(0.613) CO(0.734) NH4
+(0.921) 

NO3
−(0.901) SO2(0.794) 风速(−0.856)   

NO2(0.777) 大气压(0.727) Na+(0.255)   

主要贡献参数 

能见度(−0.719) 相对湿度(−0.956)    

0.49~0.95 μm 

累计贡献率(%) 30.126 52.713 64.551 75.892 85.795 

粒径             因子 F1 F2 F3 F4 F5 

SO4
2−(0.955) Cl−(0.857) WSON(0.903) Na+(0.900) 温度(0.560) 

元素碳(0.712) NO3
− (0.820) O3(0.699) K+(0.683) 风速(−0.842) 

NH4
+(0.973) NO2(0.787) SO2(0.774) Ca2+(0.788)  

能见度(−0.789) CO(0.467) 大气压(0.558)   

主要贡献参数 

  相对湿度(−0.924)   

0.95~1.5 μm 

累计贡献率(%) 25.179 45.338 64.851 79.298 87.228 

 
的贡献越大。<0.49 μm、0.49~0.95 μm和 0.95~1.5 μm

粒径段均解析得到 5 个主要影响因子(F1~F5), 不同

粒径段的 F1~F5 所代表的影响因素有一定区别, 具

体如下所述。 

<0.49 μm粒径段, 在因子 1中, Cl−、NO3
−、NO2、

大气压和 CO 具有较高的正荷载, Cl−、NO3
−和 NO2

主要与本地化石燃料的燃烧有关[17], 故因子 1 代表

本地化石燃料的燃烧和大气压的混合贡献; 在因子

2中, SO4
2−、NH4

+、O3和 SO2具有较高的正荷载, 相

对湿度有较高的负荷载, SO4
2−和 NH4

+是典型人为

燃烧源排放物的二次转化产物[42], O3可以促进光化

学氧化二次生成, 故因子 2 代表光化学氧化二次生

成、人为源排放物的二次转化、相对湿度的混合贡

献; 在因子 3中, Na+、K+和 Ca2+具有较高的正荷载, 

Na+代表海盐来源, K+代表生物质燃烧来源, Ca2+主

要和建筑扬尘有关[14,43,44], 故因子 3代表海洋源、生

物质燃烧和建筑扬尘的混合贡献; 在因子 4 中, 元素

碳和温度具有较高的正荷载, 风速具有较高的负荷

载, 故因子 4代表一次排放、温度和风速的混合贡献; 

在因子 5中, WSON和能见度具有较高的正荷载。 

0.49~0.95 μm 粒径段, 因子 1 代表本地化石燃

料的人为燃烧、生物质燃烧及能见度的混合贡献 ; 

因子 2 代表建筑扬尘、光化学氧化二次生成、大气

压和相对湿度的混合贡献; 因子 3 代表人为源排放

物的二次转化、温度和风速的混合贡献; 在因子 4

中, CO具有较高的正荷载; 因子 5中, NH4
+具有较高

的正荷载, 可以解释为人为源的二次转化来源。 

0.95~1.5 μm粒径段, 因子 1代表人为源排放物

的二次转化、一次排放和能见度的混合贡献; 因子 2

可以解释为本地化石燃料的人为燃烧排放来源 [17]; 

在因子 3中, WSON、O3、SO2和大气压具有较高的

正荷载, 其中相对湿度具有较高的负荷载, 说明这

个粒径段的WSON主要来源于光化学氧化二次生成, 

而且受大气压和相对湿度的影响比较显著; 因子 4

代表海盐、生物质燃烧和建筑扬尘的混合贡献; 因

子 5代表温度和风速的混合贡献。 

分别以各个粒径段 5 个主因子的 APCS 为自变

量, 估算对应粒径段 WSON浓度的多元线性回归拟

合方程, 如表 6 所示。各个因子回归系数的正、负

分别代表此因子对 WSON的正、负贡献, 从多元线

性回归方程中各项回归系数大小可比较出各个因子

的相对贡献大小。 
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表 6  估算各个粒径段 WSON 浓度的多元线性回归拟合方程 
Table 6  Multiple linear regression equations for predicting the concentration of WSON using APCS 

粒径段 拟合方程 相关性(R2) 

<0.49 μm Y= −4.182+0.064×APCS1−0.001×APCS2−0.065×APCS3+0.055×APCS4+0.393×APCS5 0.809* 

0.49~0.95 μm Y= −4.860−0.055×APCS1+0.137×APCS2+0.080×APCS3+0.225×APCS4−0.604×APCS5 0.910* 

0.95~1.5 μm Y= −2.497−0.036×APCS1+0.020×APCS2+0.196×APCS3−0.005×APCS4+0.041×APCS5 0.805* 

注: APCSi(i=1, 2, 3, 4, 5)是各个粒径段解析出的因子 i的 APCS (三个粒径段中 i相同的 APCSi均不同); *表示在 0.01水平(双侧)上显著相关 

 
<0.49 μm粒径段, F1, F4, F5均对 WSON浓度具

有正贡献, 它们的相对贡献大小依次为: F5>F1>F4; 

说明本地化石燃料的燃烧是此粒径段WSON最主要

的来源。综合气象条件(大气压、温度、风速和相对

湿度)在此粒径段各因子 Fi(i=1, 2, 3, 4, 5)上的载荷

和线性回归方程中 Fi系数的正、负来判断气象条件

对此粒径段 WSON的影响。<0.49 μm粒径段, 大气

压、温度、相对湿度与 WSON浓度具有正相关关系, 

风速与 WSON具有负相关关系。0.49~0.95 μm粒径

段, F2、F3和 F4对 WSON的浓度具有一定的正贡献, 

它们的贡献大小依次为: F4>F2>F3, 说明建筑扬尘、

光化学氧化二次生成对这个粒径段WSON的浓度贡

献最显著, 人为源排放物的二次转化也有一定的正贡

献, 但并不显著。大气压和温度与此粒径段的 WSON

浓度具有正相关关系, 相对湿度和风速与此粒径段的

WSON浓度具有负相关关系。0.95~1.5 μm粒径段, F2、

F3和 F5对 WSON 的浓度具有一定的正贡献, 它们的

贡献大小依次为: F3>F5>F2; 且 APCS3 回归系数的绝

对值明显高于其他因子的回归系数, 说明光化学氧化

二次生成是这个粒径段WSON最主要的来源, 本地化

石燃料的燃烧排放来源也有一定贡献, 气象条件对此

粒径段 WSON 浓度的影响与 0.49~0.95 μm 粒径段类

似。 

综合上述 PCA/APCS 的分析结果可以看出, 广

州大气细颗粒物中 WSON 的主要来源有明显差异: 

<0.49 μm颗粒物中的WSON主要来源于本地化石燃

料的燃烧排放; 0.49~0.95 μm颗粒物中的 WSON主

要来源于建筑扬尘、光化学氧化二次生成; 0.95~1.5 μm

颗粒物的 WSON主要来源于光化学氧化二次生成。

除此之外, 气象条件对 3个粒径段 WSON的浓度影

响有一定差异, 说明细颗粒物中不同粒径段 WSON

的主要来源和形成机制可能有一定的差异性, 有待

进一步研究。 

4  主要结论 

(1) 6个粒径段WSON的浓度均是秋、冬季较高, 

春、夏季较低。 

(2) 各个季节<3 μm颗粒物中 WSON浓度的粒

径分布呈现单峰分布, 主要富集在细颗粒物上, 尤

其是 0.49~1.5 μm粒径段; PM3中WSON/WSTN比值

的范围是 0.17~0.76, 随粒径增加而增大。 

(3) PCA/APCS-多元线性回归分析结果表明 , 

广州大气细颗粒物中WSON的主要来源有明显差异, 

<0.49 μm颗粒物中的WSON主要来源于本地化石燃

料的燃烧排放, 0.49~0.95 μm颗粒物中的 WSON主

要来源于建筑扬尘、光化学氧化二次生成 , 0.95~ 

1.5 μm 颗粒物中的 WSON 主要来源于光化学氧化

二次生成。 
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