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摘要    颗粒物源解析技术是分析排放源与环境受体间关系的重要方法, 也是颗粒物污染控制决策及控制措施评

估的重要支撑工具. 随着城市和区域空气质量长期持续改善和短期重污染过程应急双向需求的提出, 颗粒物源解

析技术也在经典方法的基础上逐渐改进, 向在线高时间分辨率和复合源解析的方向发展. 而颗粒物动态源解析是

针对大气污染过程中颗粒物来源进行多时间分辨率动态解析的一种新方法. 本文简要总结了实现颗粒物源解析动

态化的主要技术途径; 针对基于颗粒物化学成分在线观测、基于大气物理模型、空气质量模型等方法的颗粒物动

态源解析技术路线进行了综述; 总结了各种方法的优势和局限. 根据目前的研究和管理需求, 结合颗粒物动态源

解析技术存在的问题, 提出未来方法、模型研究和应用方向. 
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当前我国的大气污染问题十分严重 , 区域能见

度持续下降[1~3], 大气细粒子污染远远高于世界卫生

组织(World Health Organization, WHO)《全球空气质

量指南》(AQG)指导限值(PM2.5年平均浓度10 g/m3)

和美国大气质量标准(PM2.5年平均浓度12.5 g/m3)[2], 

也远高于WHO于2011年10月公布的全球38个国家

567个城市的平均浓度(2003~2010年PM10平均浓度71 

g/m3)(http://www.who.int/phe/health_topics/outdoorair/  

databases/cities-2011/en/). 此外 , 近年来我国重点地

区频发大气重污染事件[4~8], 严重影响了居民人体健

康, 并引起了公众、媒体、政府的多方关注.  

颗粒物污染防治已经成为我国环境污染治理的

核心工作之一 , 但成因和来源的复杂性是污染控制

面临的难点之一[9], 阐明大气细颗粒物(尤其是PM2.5)

主要来源及贡献是制定科学合理的控制对策的重要

前提 . 颗粒物源解析技术是建立排放源与环境受体

间关系的重要途径 , 源解析结果可以帮助环境管理

者提高颗粒物污染防治的针对性、科学性和合理

性 [10,11]. 也是颗粒物污染控制决策及控制措施评估

的重要支撑工具. 国家环境保护部于2013年9月发布

了《大气颗粒物源解析技术指南》, 并且在环境监测

部门逐渐实现业务化. 目前, 颗粒物源解析工作已成

为我国各地开展大气污染防治的重要内容之一 , 源

解析结果也成为制定城市大气颗粒物污染控制对策
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不可缺少的科学依据.  

本文针对我国当前开展大气颗粒物源解析工作

的技术新需求 , 重点介绍针对重污染过程解析的颗

粒物动态来源解析技术进展 , 总结各种源解析方法

在研究和应用中的优势和局限 , 以期对我国开展大

气重污染过程成因解析和应对工作提供参考和借鉴. 

1  颗粒物源解析经典方法的进展及新需求 

1.1  经典源解析方法研究进展 

颗粒物来源解析通常采用的方法包括受体模型

法、源清单法和扩散模型法, 其中受体模型是我国城

市颗粒物源解析研究中最常用的手段[12].  

受体模型是大气颗粒物来源解析的一个重要计

算工具 [13], 其按照原理分主要有两类 , 一类模型在

计算过程中需要输入污染源的详细源成分谱信息 , 

以化学质量平衡模型为代表(CMB)[14]; 另一类无需输

入源成分谱数据, 它基于大量的受体信息, 利用统计

学方法分析受体各组分的时间/空间变化趋势, 以主成

分分析-多元线性回归(PCA-MLR)[15]、正定矩阵因子分

析模型(PMF)[16]、Unmix等因子分析类模型为代表[17]. 

上述模型在国内外源解析研究工作中有广泛的应用, 

其中, CMB模型、PMF模型和Unmix模型是美国环保署

(USPEA)官方推荐的法规模型 (https://www.epa.gov/ 

air-research/models-tools-and-databases-air-research).  

上述受体模型各有特点, CMB模型的物理意义

相对较明确, 由于其需要输入具体的源谱信息, 其解

析结果能直接对应到现实的污染源类 , 能为管理部

分提供直接的信息 [14]; 但是如果源类较复杂 , 尤其

是在有共线性源类的情况下, CMB模型的不确定性

往往较高, 甚至能得到负值结果[13,14]; 此外, CMB模

型往往有一套数据得到多种结果的问题 , 结果的选

择是CMB模型的难题之一[18]. PMF模型(因子分析类

模型代表)在源解析研究工作中较易使用, 而且它在

运算过程中加入了非负限制 , 避免了模型得到负值

结果(https://www.epa.gov/air-research/models-tools-and- 

databases-air-research); 此外, PMF模型能得到各污

染源在时间序列上的变化趋势 . 但是这类模型也有

一定的缺点, 首先, PMF模型提取的有些因子往往不

好解释 , 无法对应到明确的源类 [14]; 其次, 和CMB

模型相似, PMF模型往往能得到很多个收敛结果, 结

果的挑选也是使用者面临的难题(https://www.epa.gov/ 

air-research/models-tools-and-databases-air-research);  

该方法的运行还需要有大量环境受体样品数据 , 以

满足统计分析的要求.  

在传统受体模型的基础上 , 国内外很多研究者

针对不同模型的特点, 研发并建立了新型受体模型. 

2002年, 冯银厂等人 [18]在CMB模型的基础上, 构建

了二重源解析技术 , 解决扬尘源难以定量估算的问

题. Zheng等人[19]提出了分子标志物-CMB源解析技术

(MM-CMB), 利用分子标识物作为污染源标识组分, 

分析了二次有机源的贡献. 2009年, 史国良等人[20~22]

建立了PMF-CMB和NCPCRCMB复合受体模型, 试

图解决共线性源类问题. 其中, PMF-CMB模型被写

入了美国EPA公布的《EPAPMF5.0技术指南》中, 相

关文献被作为“key reference”引用(https://www.epa.gov/ 

air-research/models-tools-and-databases-air-research).  

美国佐治亚理工学院的Marmur等人 [23], 利用气态污

染物对源类的标识特征, 将气态污染物纳入了CMB

模型的计算过程中, 构建了CMB-GC受体模型, 并得

到了成功应用. 此外, 为解决二次有机碳的定量估算

问题, Shi等人[24]提出了CMB-嵌套迭代受体模型, 通

过双重迭代, 定量估算二次有机碳的贡献.  

在PMF模型的基础上Paatero[25]建立了Multilinear 

Engine 2(ME2)计算平台, 实现了PMF因子提取的附

加功能, 如对因子拉伸等. 但是由于ME2模型为DOS

版本 , 不易使用 , 与 PMF模型相比 , 应用相对较

少 [25]. 2014年, Liu等人 [26]利用ME2模型的因子拉伸

功能 , 结合源谱组分的比值 , 构建了ME2-元素比值

源解析技术 , 通过对因子提取过程中源谱组分比值

的限制, 提高了源谱的物理意义.  

此外, 受体模型虽能定量解析污染源贡献, 但无

法确定污染源可能来向. 为解决这一问题, Polissar等

人 [27]将PMF模型结果和后轨迹模型结合 , 建立了

PSCF模型 , 能定性判断污染源的潜在来向 . 在此基

础上, Tian等人[28]将该技术发展, 通过加入概率加权

算法, 将PMF模型和后轨迹模型结合, 定量计算了各

污染源在不同来向上的贡献.  

上述受体模型均为二维源解析 , 即受体数据包

含了“时间-化学组分”两个维度. 为充分挖掘数据间

的信息, 科学家提出了三维源解析技术的思想, 即通

过构建三维受体数据集 , 利用三维源解析模型进行

解析. Paatero[29]构建了PMF3模型, 初步探讨了三维

受体模型的应用, 此后, 开始有科学家利用三维模型
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进行解析 [30]. 在此基础上, 2015年Shi等人 [31]建立了

新型三维受体模型, 通过构建“时间-粒径分布-化学

组分”三维数据集 , 定量计算了PM10-PM2.5同步观测

数据的污染源贡献.  

1.2  颗粒物源解析动态化成为研究和管理的新需求 

综上所述 , 受体模型法是目前城市颗粒物源解

析的经典和主流方法 . 受体源解析方法主要基于用

颗粒物采样器及采样膜将受体颗粒物收集后进行成

分分析, 进而结合受体模型建立源与受体的关系. 颗

粒物污染是我国目前大气污染防治的主要对象之一, 

是城市空气质量长期改善和达标的最大障碍. 同时, 

颗粒物浓度增加是灰霾等重污染过程产生的主要内

在因素[32,33], 在不利的气象条件下, 我国区域性大气

重污染过程持续时间可长达5~10 d[34], 过程中污染

气团可以覆盖上百平方公里以上, PM2.5峰值浓度可

超WHO指导值几倍到十几倍[35], 成为城市环境空气

质量、大气能见度和居民人体健康的重大威胁[36,37]. 

这些频发的大气重污染过程为我国城市空气质量达

标、颗粒物污染防治工作提出了新要求和新挑战, 其

新要求是如何有效控制城市颗粒物污染尤其是重污

染过程中的颗粒物 , 新挑战是如何对重污染过程成

因进行精确解析和对颗粒物来源进行准确溯源.  

对颗粒物化学成分和物理形态的了解是掌握污

染水平及特征、确定过程成因和解析污染来源的重要

保障[14,38]. 而对于重污染过程中颗粒物的控制, 需要

针对污染过程进行精确捕捉、深入了解和对颗粒物来

源进行“动态”解析, 这无疑对颗粒物测量技术、源解

析模型、模型验证方法等带来新的要求和挑战. 从颗

粒物溯源的时间分辨率上来说 , 传统意义上的受体

模型是基于长时间、低时间分辨率(一般为24 h)的颗

粒物膜采样样品进行分析 , 但由于较低的时间分辨

率很难满足在较短时间内取得足够的样品来描述污

染源的快速变化、气象过程和光化学过程的迅速演

变 , 因此传统受体模型很难应对重污染过程的颗粒

物来源解析[12]. 在此背景下, 近年来, 随着颗粒物在

线测量技术的发展 , 高时间分辨率的颗粒物化学成

分和示踪物监测仪器的出现 , 以及空气质量模型的

发展, 令“动态”解析颗粒物来源成为可能.  

2  颗粒物动态源解析研究进展 

随着颗粒物源解析技术动态化需求的逐渐增长, 

研究者开始尝试使用多种方法对大气污染过程中颗

粒物的来源进行快速、动态的解析 [39~41]. 自2010年

来 , 我国频发的大气重污染过程成为导致区域和城

市空气质量迅速恶化并引起强烈社会关注的重要因

子 , 针对重污染过程的应急控制以及对控制效果的

快速和动态评估需求也与日俱增. 2016年来有许多研

究关于颗粒物成分测量方法、动态源解析计算模型、

源解析技术示范等方面开展研究和应用 , 对颗粒物

动态源解析课题的技术路线设计、数据采集问题、实

现途径、结果评估等, 但因该新兴领域的研究尚待梳

理和深入, 其对区域性重污染过程的有效应对、科学

监测、迅速防控、科学评价等层面仍然缺乏有力的科

技支撑.  

本文将结合国内外针对颗粒物动态来源解析方

面的研究, 从目前主要的几种实现途径(基于在线颗

粒物成分和受体模型法、基于大气物理模型法、基于

空气质量模型法等)对颗粒物动态来源解析技术进行

综述 , 并分析各种方法的优缺点和在实际应用中面

临的问题.  

2.1  在线颗粒物成分数据结合受体模型法 

(ⅰ) 在线颗粒物成分测量方法.  经典源解析方

法中样品采集通常基于撞击原理、空气动力学原理和

虚拟撞击原理有选择地将颗粒物粒径段进行切割 , 

按照分析需求使用不同材质采样膜收集所需粒径的

颗粒物, 后至实验室分析(离线分析). 使用离子色谱

法(IC)测量水溶性离子, 使用热光透射法(TOT)或热

光反射法(TOR)测量有机碳(OC)及元素碳(EC)成分 , 

使用气相色谱质谱联用仪 (GC-MS)分析有机物 , 测

量元素成分的仪器有X射线荧光光谱仪(XRF)、电感

耦合等离子体质谱仪(ICP-MS)、电感耦合等离子体原

子发射光谱仪(ICP-AES)、原子吸收光谱仪(AAS)等. 

经典离线分析的优点是分析全面, 定量较为准确, 但

其缺点是分析周期长、分析费用高、时间分辨率低、

分析化学成分易遭破坏等 . 经典颗粒物源解析方法

由于受采样分析方法的限制 , 其时间分辨率往往仅

能达到日或周的水平.  

近年来 , 利用在线仪器测量颗粒物化学成分成

为对重污染过程进行精细化研究的重要手段 , 比如

利用在线监测仪器对颗粒物质量浓度、水溶性离子浓

度、OCEC和重金属元素浓度进行连续观测已趋于成

熟并广泛应用于环境受体颗粒物组分特征分析 , 具
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体方法如表1所示.  

PMF即正交矩阵因子分解模型 , 是由Paatero和

Tapper在1993年提出的一种有效的数据分析方法 . 

其基本思路是首先利用权重计算出颗粒物中各化学

组分的误差 , 然后通过最小二乘法来确定出颗粒物

的主要污染源及其贡献率. 其基本原理如下: 将原始

矩阵X(n×m)因子化, 分解为两个因子矩阵, F(p×m)和

G(n×p), 以及一个“残差矩阵”E(p×m), 如下式表示:  

 
1

,nm np pm
j

P

G FXE
=

= -å  (1) 

式中, Xnm表示n个样品中的m个化学成分; p是解析出

来的源的数目; G是源贡献矩阵; F是源成分谱矩阵. 

矩阵G和F中的元素都是正值 , 即都是非负限制的 . 

接着 , PMF定义了一个“目标函数”(objectfunction)Q, 

并使这个目标函数的值最小:  

 
 2

1 1

,
m n

ij ij
i j

E 
 

 Q E( )   (2) 

式中 , ij是第 j个样品中第 i个化学成分的标准偏差 , 

或者不确定性.  

CMB模型最常采用的算法是有效方差最小二乘

法, 因为有效方差最小二乘法提供了计算源贡献值Sj

和Sj的标准偏差s的实用方法. 有效方差最小二乘法

实际上是对普通加权最小二乘法的改进 , 即使加权

的化学组分测量值与计算值之差的平方和最小:  

 

2

12

1 eff ,

,

J

i ij jI
j

i i

C F S

m
V





 
  

 


  (3) 

  


  2 2 2
eff ,

1

,
i ij

J

i c F j
j

V S  (4)  

式中, 
ic 为受体大气颗粒物的化学组分测量值Ci的

标准偏差(g/m3); 
ijF 为排放源的化学组分测量值Fij

的标准偏差(g/g); Sj为源贡献计算值(g/m3). 最小有

效方差Veff,i为权重值. 

有效方差最小二乘法在实际运算中采用迭代法, 

即在前一步迭代计算Sj的基础上再来计算一组新的 

Sj值.  

高时间分辨率的颗粒物化学成分分析仪器的出

现令快速解析颗粒物来源成为可能, 以上分析方法中, 

颗粒物质量及关键化学成分(水溶性离子、OCEC、重

金属元素等 )可以较好地定量颗粒物质量和成分浓

度[43,53,58], 因此利用在线仪器的颗粒物化学成分观测

数据与受体模型(如PMF或CMB)联用的方法是大气

颗粒物在线源解析的主要手段[65,66]. 图1所示是利用

PMF及ME2对北京市夏季PM2.5来源进行动态解析. 

随着气溶胶质谱(aerosol mass spectrometer, AMS) 

表 1  颗粒物质量及化学成分浓度在线分析仪器 
Table 1  Online analytical instrument for particle mass and chemical composition concentration 

测量类别 具体测量信息 仪器名称 缩写 文献 

颗粒物质量 颗粒物质量浓度 
锥形传感器振荡微天平 TEOM (tapered element oscillating 

microbalance) 
[42,43] 

Beta射线吸收技术 BAM (beta attenuation monitor) [42] 

水溶性离子 
Na+, K+, NH4

+, Mg2+, Ca2+, 
Cl, NO3

, SO4
2 

大气细颗粒物水溶性组分

在线连续监测分析系统 
AIM URG-9000系列 [44,46~49] 

在线气体组分及气溶胶监

测系统 

MARGA (monitor for 
aerosols and gases in 
ambient air) 

[45~49] 

OCEC OC, EC 
美 国 SUNSET 半 连 续 OC/ 

EC分析仪 
SUNSET Laboratory Semi-con- 
tinuous OCEC analyzer 

[50~55] 

金属元素 

Sb, As, Ba, Br, 
Cd, Ca, Cr, Co, 
Cu, Fe, Pb, Hg, 
Mn, Ni, Se, Ag, 
Sn, Ti, Tl, V, Zn 

Xact-625型环境空气多金

属在线监测仪 
AMM (ambient metals monitor) [56~58] 

颗粒物理化及混

合特征 

NH4
+, NO3

, Cl, SO4
2, 有机物 气溶胶质谱仪 AMS (aerosol mass spectrometer) [59,60] 

根据质荷比提取单颗粒的化

学物种碎片信息 

气溶胶飞行时间 

质谱仪 
ATOFMS (aerosol time-of-flight 
mass spect-rometer) 

[61~64] 
单颗粒气溶胶质 

谱仪 
SPAMS (single particle aerosol 
mass spectro-meter) 
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图 1  利用PMF及ME2 对北京市夏季PM2.5 来源进行动态解析(数据来源: 中国环境科学研究院) 

Figure 1  Using PMF and ME2 to dynamic analysis of PM2.5 source in Beijing in summer (data sources: Chinese Research Academy Environmental 
Sciences)  

的出现 , 研究者可以更快更省力地在线测量分粒径

颗粒物的化学组成 , 其时间分辨率可以达到分钟

级 [67]. 使用该仪器测量结果与PMF结合解析时 , 可

以获得更多的一次与二次气溶胶的来源贡献 . 该仪

器目前被广泛地应用于不同季节和不同环境的颗粒

物在线测量 , 并成功地确定了不同自然环境和不同

排放源颗粒物中硫酸盐和有机物的粒径分布特

征 [68,69]. 近年来AMS测量的有机气溶胶组分数据也

频繁地用于亚微米有机颗粒物的源解析研究 [68]. 在

我国, 该方法也在北京 [70]、上海 [71]、珠三角 [72]等地

进行了应用研究 , 并较好地解析了污染过程中颗粒

物的来源特征 . 基于AMS数据可以区分一次污染物

(如碳氢化合物有机气溶胶(hydrocarbon like organic 

aerosol, HOA))、生物质燃烧有机气溶胶 (biomass 

burning organic aerosol, BBOA)和二次有机气溶胶(如

含氧有机气溶胶(oxygenated organic aerosol, OOA)

等). 但由于AMS在测量过程中无法准确确定颗粒物

的具体组分(如单项有机颗粒物组分以及难熔组分), 

因此该方法难以准确确定气溶胶颗粒物的污染来

源[41].  

除AMS之外 , 单颗粒物物化特征测量方法可以

提供颗粒物整体成分分析方法所无法提供的大量信

息 [73,74], 基于此的颗粒物分析和源识别技术也得到

了发展和应用 . 实时单颗粒物质谱测量技术在近年

来以其高时间分辨率、对单个颗粒物形态和化学组成

的捕捉以及蕴涵环境信息的丰富程度 , 成为国际上

表征大气颗粒物的大气化学行为和识别颗粒物来源

的重要手段 [75]. 该技术最早出现在20世纪70年代 . 

当时的设计主要是用于鉴别空气传播的颗粒物质的

化学成分 . 这项技术在其后的几十年得到了很大的

发展, 近年来, 大量快速、灵敏、准确的实时在线检

测技术被运用到悬浮颗粒物研究中来 , 大大丰富了

颗粒物的研究方法 . 由Noble等人 [61], Liu等人 [76], 

Carson等人[77]和Murphy等人[63]发展的单颗粒气溶胶

质谱技术(ATOFMS, PLAMS和RSMS)就是代表. 其

中气溶胶飞行时间质谱 (aerosol time-of-flight mass 

spectrometer, ATOFMS)在测量高时间分辨率的气溶

胶数据方面具有较大优势 , 其利用空气动力学单颗

粒粒径测量技术对0.1~3 m的粒子进行粒径测量 , 

用激光蒸发并电离粒子 , 由双极飞行时间质谱技术

对颗粒进行化学成分分析 . 双极探测器可以获得每

个颗粒物的正极和负极质谱 , 可以分析颗粒物中的
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地壳元素、重金属、硫酸盐、硝酸盐、有机碳、无机

碳、多环芳烃等, 因此可以获得更多颗粒物组分的信

息 , 从而弥补AMS测量物种不全的缺点 [78,79]. 该方

法已成为在线检测气溶胶物理化学性质的有力工具, 

在美国、英国、希腊、墨西哥、爱尔兰、瑞士、中国、

印度、韩国等国家进行了较为广泛的使用[80~89].  

由于在线单颗粒物飞行时间质谱分析所需的采

样时间短, 很小质量的样品就可以进行分析, 这使得

对大气颗粒物短期组分变化的测量更精确 . 单颗粒

飞行时间质谱分析的海量数据组合也可以用来作为

自然源或人为源的“指纹”. 诸多优势使得该技术近

年来在颗粒物来源解析方面也得到应用 , 如与其他

在线数据及AMS配合进行源解析[90]、与离线数据(颗

粒物分级采样数据(MOUDI))配合进行源解析 [91~94]、

依托单颗粒物自身数据进行源解析 [95]等 , 其中应用

PMF模型进行源解析的方法成为主流. 在我国, 以单

颗粒物飞行时间质谱为测量手段的颗粒物污染过程

分析和来源解析研究在近年来也得到了发展 , 如Bi

等人[96]对珠江三角洲, 杨帆等人[97,98]和Wang等人[99]

对长江三角洲大气颗粒物的种类和来源进行了讨论. 

尤其是国产单颗粒物飞行时间质谱(禾信质谱)的问

世和推广 , 使在国内较大范围内使用和验证基于单

颗粒质谱技术进行颗粒物污染过程分析和污染来源

解析的研究成为可能.  

但不可否认, 由于测量原理的限制, 单颗粒物飞

行时间质谱在定量分析颗粒物组分、对颗粒物来源的

准确定量溯源等方面还存在问题 . 对单颗粒物的化

学组分的定量工作取决于颗粒物粒径分布、形貌特

征、化学成分的离子化效率、特征颗粒物的离子强度

变化等诸多因素[100~103]. 以往研究曾通过在实验室中

对已知化学成分颗粒物的测量尝试建立对单颗粒物

质谱峰定量化方法[104]. 也有研究使用光学颗粒物计

数器对ATOFMS测量数据进行量值传递 [105~107], 并

发现经过APS和SMPS修正后的单颗粒物飞行时间质

谱数据与同时测量的PM2.5质量浓度有较好的可比

性[108,109]. 另外的研究通过使用微孔撞击式分级采样

器(MOUDI)、在线颗粒物碳成分分析仪及颗粒物中硫

酸盐、硝酸盐含量进行了量化对比[110~113].  

(ⅱ) 受体模型的改进.  在基于大量高分辨率在

线受体数据的基础上 , 开始有科学家尝试使用受体

模型对在线数据进行解析. Ancelet等人[114]初步尝试

使用PMF模型分析了1 h时间分辨率的在线数据, 通

过提取因子, 识别在线污染源类型. 在我国, 王晓浩

等人 [66]利用在线监测数据与PMF联用技术研究上海

郊区冬季PM2.5的来源解析. 刘莉和邹长武 [67]提出了

化学质量平衡法与正矩阵因子分解法的耦合模型 , 

结果表明耦合模型拟合结果与理论值差异不大 . 在

此基础上, 中国环境科学研究院、南开大学对在线源

解析技术展开了研究 . Gao等人 [115]同时使用PCA, 

PMF, ME2和Unmix等多种受体模型分析了北京市1 h

分辨率在线数据, 比较了不同模型的解析结果. 结果

表明, PMF和ME2模型更容易得到收敛解; 但是由于

Si和Al等标识组分的确实 , 往往使扬尘等源类被低

估. 这也为在线观测仪器今后的发展提供了需求.  

PCA模型和PMF模型是最常用的因子分析类模

型[13]. 和PCA模型相比, PMF模型对结果进行了非负

限制, 能够得到非负的源谱和源贡献结果; 此外, 该

模型在计算过程中还考虑了受体浓度数据的不确定

性 , 使解析结果更加稳定 [13]. 正是由于具有上述优

点, PMF模型是当前国内外应用最为广泛的受体模型

之一.  

为更深入研究PMF模型的运算机制, Shi等人[116]

在传统PCA模型的基础上, 结合了非负限制迭代算法、

加权交互最小二乘算法(WALS)等运算机理, 构建了

WALSPMF模型, 并研发了相关软件. 与EPAPMF模型

相比, 该模型具有以下特点: (1) EPAPMF模型通常

能够得到多个收敛解可供用户挑选 , 但是如何挑选

最优的结果 , 往往是困扰用户的问题之一 ; 而

WALSPMF由于基于的是PCA法解析初始因子, 在此

基础上利用WALS算法, 对结果收敛加以限制, 最终

得到一个最优的解析结果 , 便于用户选择 ; (2) 

EPAPMF模型的目标是得到最小的Q值, 各因子间正

交关系较弱(因子间特征组分差异较小), 这也往往导

致几个因子较为相似 ; 而WALSPMF以PCA法为基

础, 各因子间正交关系较为明显, 避免了多个因子具

有相同的特征组分问题, 增强了因子的识别特性.  

正是由于具有上述特点 , 因此在今后的在线源

解析研究工作中, WALSPMF模型可能具有一定的适

用性. 首先, 在线源解析工作的特点就是快速. 针对

在线数据要较快地得到源解析结果. EPAPMF模型往

往得到多个收敛解, 增加了用户对因子识别的难度; 

而WALSPMF只得到一个最优解, 适合在线源解析的

需求. 其次, 往往在线受体数据的不确定性较离线受

体数据高 , EPAPMF模型由于因子间正交性相对较
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弱 , 容易得到多个相似的因子 , 不利于源类的识别; 

而WALSPMF模型通常能够得到相对正交的因子, 因

子间特征组分差异较大, 便于在线源类的识别.  

2.2  拉格朗日输送扩散模型法 

以考虑大气传输或扩散为主的拉格朗日气流轨

迹模式和扩散模式等为代表的大气物理模型在诸多

研究中也被用来辅助分析污染物来源[117~119]. 该类模

型基于“反向模拟”, 一方面可以有效分析污染来源

的区域分布及传输特征 , 通过与经典源解析方法的

结合 , 对不同气团影响下的受体颗粒物来源进行解

析[120,121]; 另一方面, 以拉格朗日扩散模拟为基础的

模式所计算的“印痕”可以与排放清单结合 , 对首要

污染物或示踪物进行分地区或分行业解析[117,118].  

后向气流轨迹在国内外广泛应用于分析污染物

来源及确定传输路径等, 有研究表明[122~125], 大气颗

粒物的污染水平和时空分布与其输送途径密切相关. 

因此通过分析气团轨迹可以定性或定量研究一个地

区大气颗粒物的区域传输特征 . 国际上有多套拉格

朗日输送扩散模型 , 比较具有代表性的有HYSPLIT

模型和FLEXPART/FLEXTRA模型.  

HYSPLIT模型(Hybrid Single Particle Lagrangian 

Integrated Trajectory Model)是由美国国家海洋和大

气管理局(NOAA)的空气资源实验室和澳大利亚气象

局联合研发的一种用于计算和分析大气污染物输送、

扩散轨迹的模型 [126]. 到目前为止, 该模式的版本已

经发展到4.10. HYSPLIT模型后向模拟用来解释目标

地区气体或者颗粒污染物是由于什么来源造成的影

响, 主要是用来解释源的问题 [127]. 该模型通常利用

几天的气象资料计算气流轨迹 , 并依据大量轨迹进

行综合分析, 通过直观而清晰的轨迹输送路径, 就可

获得一个区域的不同时期内主导气流的来向特

征[128]. 国内外大气化学领域绝大部分研究应用该模

式主要将其用于气流轨迹计算和聚类分析 , 该模块

同时也具有开展扩散和沉降等过程的计算功能, Ding

等人[118]以其扩散计算模块为核心, 进一步将其发展

成为可以开展源-受体分析和首要污染物区域源解析

的LPDM模型.  

FLEXPART/FLEXTRA模型由挪威大气研究所

(NILU)的Andreas Stohl博士课题组研发, 是一套可以

开展气流轨迹计算和拉格朗日扩散模拟的开源模

型 [129]. 该模型的FLEXTRA模块主要用于开展后向

气流轨迹计算, FLEXPART模型则主要用于计算后向

或前向源受体关系和潜在源贡献分析[129]. 该模型同

时也可以采用再分析资料或者中尺度气象模式如衔

接WRF开展高分辨率的模拟, Ding等人[119]在国际上

首次应用WRF-FLEXPART用于东北飞机航测数据的

源追踪和区域贡献解析.  

气流轨迹模式最直接的应用是基于聚类分析方

法开展特定站点/地区的气团路径分析. 赵恒等人[130]

利用HYSPLIT轨迹模式和NCEP气象再分析资料, 计

算了香港鹤嘴站14年的后向气流轨迹 , 并基于聚类

分析研究其气候输送特征. 刘娜等人[131]通过计算潜

在源贡献因子和浓度权重轨迹 , 研究了影响兰州市

春季PM10质量浓度的潜在源区以及不同源区对兰州

市春季PM10质量浓度贡献的差异 . 该类方法可以与

经典源解析方法进行结合 , 在对气团样品分类后再

进一步分别应用源解析模型 , 获得不同气团类型下

的源解析结果 . 如图2所示为2014北京APEC期间不

同来向气团影响下颗粒物的分行业来源解析.  

气流后向轨迹的另外一种应用是潜在源贡献分

析, 即PSCF(potential source contribution function)法, 

也被称为滞留时间分析法[120,132]. 利用该方法可初步

确定影响空气质量的污染源区 [133]. 基本做法是: 首

先将水平空间格点化, 然后统计所有的气流轨迹, 分

析每个网格内的轨迹出现的概率 , 即该网格内气团

经过的总的小时数除以总的时间. 为了减小误差, 通

常将小时轨迹线性插值到更高分辨率(例如0.1 h), 然

后进行概率的统计计算 , 最后可以得到一个更为合

理的传输概率场或称滞留时间场的区域分布 . 相关

方法存在一定的不确定性, 需要作一些特定的处理. 

例如, 由于气流轨迹最后都必须抵达受体点, 往往过

高估计受体附近的贡献 , 可通过引入到受体点距离

的函数来进行修正 , 得到条件概率场 [119,120]; 此外 , 

气团传输途中是否受特定地区源的影响 , 依赖于气

团在边界层内还是边界层上传输, 为此, 气流轨迹的

高度需要特定的处理. 丁爱军[120]将边界层高度和轨

迹的高度作为判据, 只计算边界层内的轨迹点, 从而

可以获得相对更为准确的源贡献分析.  

气流轨迹方法由于只考虑平流输送而没有考虑

扩散等其他过程的影响 , 在开展源区解析时有较大

的不确定性, 而基于FLEXPART模型或Ding等人[118]

所发展的LPDM模型, 在源-受体关系和潜在源区分

析方面可以弥补相关不足, 结合源排放清单可以获得 
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图 2  APEC期间影响北京的不同气团中颗粒物来源解析(数据来源: 中国环境科学研究院) 

Figure 2  Analysis of different influence of air mass sources of particulate in Beijing the during APEC (data sources: Chinese Research Academy 
Environmental Sciences) 

较具定量的应用. 例如, Ding等人[117]通过应用WRF- 

FLEXPART, 计算和分析了2007年在吉林省开展的

一次航测试验飞机沿途一氧化碳的垂直结构源解析, 

分别计算了华北平原北部、华北平原南部、辽宁省和

吉林省的贡献; Ding等人 [118]应用LPDM计算分析了

香港鹤嘴本底站2005~2007年一氧化碳在我国和东南

亚不同地区的源解析及其季节变化.  

虽然拉格朗日方法具有源区分析方面较直观、计

算量相对较小等优势, 但由于没有考虑化学和二次转

化过程, 主要适合于化学寿命相对较长的气体和颗粒

物的源解析, 在实际工作中需要综合考虑这些不确定

性与其他方法(如空气质量模型法)进行结合应用.  

2.3  空气质量模型法 

空气质量模型用数值方法表征气象、地形等环境

要素下大气中排放、扩散传输、物理化学反应及清除

等主要的过程 , 从而通过模拟计算获得空气质量数

据. 空气质量模型的发展主要经历了三代 [134,135], 第

一代空气质量模型主要包括了基于质量守恒定律的

箱式模型 , 基于湍流扩散统计理论的高斯模型和拉

格朗日轨迹模式, 20世纪60年代以后开始广泛应用于

研究大气问题; 第二代以欧拉网格数值模型为代表, 

加入了气象参数和反应机制 , 包括了区域氧化模型

(ROM)、城市UAM模型以及区域酸沉降模型(RADM)

等, 在20世纪80年代被广泛应用; 第三代空气质量模

型的发展始于美国环保署的“一个大气”理念 , 其目

的是为了综合考虑各种大气问题 . 源模式法是指利

用空气质量模型对区域空气质量进行模拟 , 从而得

到污染物浓度的空间分布 , 并识别外来污染源对受

体污染物浓度的贡献以及预测未来年的减排贡献 . 

当前 , 源模式法常用的空气质量模型有美国的

CMAQ[136]和CAMx[137]、德国的EURAD[138]、瑞典的
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MAQS[139]、中国的NAQPMS(嵌套网格空气质量预报

模式系统)[140]等. Wang等人[141]应用CMAQ模式解析

河北省PM2.5来源, 结果表明区域传输对石家庄、邢

台、邯郸的贡献分别为27.9%, 46.6%和40.4%. Baek等

人 [142]也使用CMAQ模式解析了亚特兰大PM2.5的来

源. 然而, 排放清单、气象以及化学机制的不确定性

是影响解析结果准确性的主要因素.  

利用空气质量模型进行源解析的传统方法是基

于敏感性分析 . 其实现途径主要分两大类 : 一类是

Brute force法(灭灯法), 即通过关闭或削减某一污染

源 , 从而得到该源对颗粒物浓度的贡献 [12], 这种方

法较为简单, 可以在多种模式中进行应用, 同时能够

了解污染源变化后污染物各组分的变化情况 , 可为

后续减排效果评估做引导 . 程丹丹 [143]采用Brute 

force法估算周边各地区对邯郸市PM2.5的贡献, 结果

表明河北省对邯郸市PM2.5的贡献最大 , 达到67.9%; 

其次为山西省, 其贡献率为7.38%; 河南省的贡献率

为6.95%, 山东省的贡献率为5.48%, 京津地区对邯

郸市的污染贡献率最小 , 仅为1.09%. 然而 , 这种方

法的缺点是改变了化学平衡 , 其间接效应可能改变

二次颗粒物的反应状态 , 同时每改变一个源就要增

加一次实验 , 所需计算量大 , 耗时长 . 另一类是

DDM(decoupled direct method)法 , 即通过直接求解

模型灵敏度方程组得到颗粒物源解析结果 , 这种方

法真实反映了实际情况下污染物浓度对某个变量的

灵敏度[144], 相对于Brute force法具有计算效率更高、

计算结果更为准确等优点. 王丽涛等人[145]使用Brute 

force和DDM方法分别解析石家庄市和北京市PM2.5

来源 , 结果表明当PM2.5浓度贡献较低时 , 两种方法

计算得到的贡献率结果非常接近 , 随着浓度贡献的

增加, Brute force方法得到的贡献率越来越明显地高

于DDM法计算的贡献率.  

近年来 , 基于示踪技术的源模式法也称源追踪

法得到较快发展 , 即通过标识和追踪各类源排放出

的污染物在大气中的输送、扩散、转化和沉降等过程, 

利用质量守衡估算出不同排放源的浓度贡献[146]. 示

踪技术最早由Yarwood等人 [147]应用于CAMx的臭氧

源示踪技术(OSAT)之后应用于颗粒物的源示踪技术. 

该种方法与基于敏感性分析法相比 , 其优点是不会

改变化学平衡结构 , 能一次性准确地识别出各类源

的贡献, 不需要进行多次运算, 耗时相对较短. 常用

的颗粒物源追踪模型有SOEM(Source-Oriented Ex-

ternal Mixture)[148]以及在其基础上改进而来的ISAM 

(Integrated Source Apportionment Method)[149]、PSAT 

(Particulate Source Apportionment Technology)[150]. 
Bonyoung等分析了颗粒物源示踪技术(PSAT)、去耦

合直接法(DDM)以及灭灯法在分析颗粒物源来源结

果的不同, 发现PSAT的结果在当二次污染物为主要

颗粒物成分时与实际情况有较大差异; DDM在分析

存在非线性化学反应时存在较大偏差 [151]. 目前, 源

追踪法在颗粒物源解析的研究中得到广泛的运

用[152~154]. 例如: Wang等人[155]利用PSAT模型解析上

海秋季霾污染的来源 , 结果表明本地排放对市中心

与郊区站点PM2.5浓度分别贡献50%和28%, 本地交

通源对市中心站点PM2.5浓度贡献最大, 其次为工业

过程源 , 而就郊区站点而言 , 工业过程源贡献最大. 

Wagstrom和Pandis[152]采用PMCAMx模型结合PSAT

技术解析美国东部细颗粒物来源 , 并分析不同季节

下污染排放源对受体贡献. Skyllakou等人[156]同样使

用耦合PSAT技术的PMCAMx模型研究了巴黎夏季

和冬季区域污染输送对一次和二次颗粒物浓度的贡

献 . 香港科技大学Wu等人 [157]采用WRF-SMOKE- 

CAMx模式结合PSAT技术研究了香港及珠江三角洲

地区的细颗粒物来源问题, 发现对大部分城市来言, 

区域输送和机动车是主要的贡献源. 薛文博等人[158]

以CAMx及PSAT为工具进行了初步研究 , 分析了全

国31个省市的PM2.5及其关键组分的区域来源和输送

特征. 安静宇等人 [159]利用PSAT方法2013年1月重污

染过程中上海市PM2.5及其关键组分的来源进行了解

析, 研究表明工业排放和扬尘是主要的排放源.  

3  颗粒物动态源解析方法发展面临的挑战 

作为一种新技术 , 颗粒物动态源解析自发展以

来长期作为一种科研工具 , 用于针对污染过程的高

时间分辨率来源分析 . 随着大气重污染过程应对以

及城市颗粒物来源解析需求的提出 , 颗粒物动态源

解析技术逐渐向一种面对管理需求的应用技术发展, 

即其技术需要稳定、目标为管理服务、运行需业务化. 

本文将从技术、科学、管理三方面提出该技术目前面

临的挑战.  

3.1  技术挑战 

颗粒物动态源解析技术相比于经典源解析 , 最

大的技术优势为时间分辨率高、反应迅速、计算过程
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快捷 , 但无论是哪一种颗粒物动态源解析技术均有

其自身的局限. 这些局限主要源自其技术原理、输入

数据类型、应用范围等, 尤其是在面向管理的实际应

用中, 这些局限性将成为“业务化”最大的障碍.  

基于在线颗粒物成分数据和受体模型的动态源

解析同时受制于输入数据和受体模型. 如前所述, 目

前可以用于动态源解析的输入数据主要为在线颗粒

物成分数据 , 如基于在线离子色谱测量的水溶性离

子、基于在线热光法测量的有机碳和元素碳、基于在

线XRF测量的重金属元素、基于单颗粒飞行时间质谱

的单颗粒物化学成分及混合特征等 . 相比于经典源

解析方法中成分的测量方式 , 在线测量方法由于其

采样、样品处理及分析过程的高时间分辨率, 在一定

程度上牺牲了精度 , 或者由于仪器设计原理的限制

而只能测量部分粒径范围的颗粒物, 在反映PM2.5族

群的代表性上有所欠缺. 此外, 由于在线分析方法的

限制 , 在经典源解析样品分析中可以分析且对某些

源类有特征指示性的某些关键物种(如土壤尘或扬尘

指示物硅、铝等)较难实现在线分析.  

基于物理模型和空气质量模型模拟的颗粒物动

态源解析相比于经典源解析和基于在线成分观测的

源解析方法有其独特的优势 , 即可以同时模拟颗粒

物的时间、空间来源, 但其局限性也非常明显. 如物

理模型可以给出影响受体点气团的时空分布和贡献

比例, 但对于行业排放贡献却难以评估, 基于空气质

量模型的源解析可以实现不同行业排放源时空贡献

的多维分析, 但在模拟某些关键源时(如扬尘、生物

质燃烧等), 由于排放源清单的限制 , 结果的不确定

性将大大增加.  

3.2  科学挑战 

近年来多项研究从不同技术路线对颗粒物动态源

解析进行了探索, 在研发和应用中取得了进展[9,100,160]. 

新方法的应用 , 为细致认知重污染过程颗粒物理化

特征变化、污染过程的成因解析提供了新的技术途

径 . 虽然“动态”源解析方法可以实现针对大气颗粒

物污染过程来源的定性或半定量解析[161], 但该技术

在实际应用中还需解答和克服多个技术问题和科学

问题, 具体梳理如下.  

(1) 如何较准确地识别关键排放源的“新鲜”与

“老化”状态 , 并定量评估老化后颗粒物成分谱对颗

粒物“动态”解析结果的影响.  大气复合污染过程的

复杂性和颗粒物中化学成分来源的多样性是影响颗粒

物来源解析准确性的重要因素 , 尤其是新鲜排放源

“老化”过程和二次颗粒物(二次粒子)的存在[70,162]. 颗

粒物源解析技术的“动态”化过程中 , 随着时间分辨

率的提高 , 其受到二次转化过程的影响可能更加明

显 , 因此 , 如何在颗粒物老化过程中建立“源-受体”

关系是“动态”源解析研究中亟需攻克的问题.  

(2) 如何确定气象条件在重污染过程“动态”生

消过程中对源解析的干扰.  影响重污染过程发生及

发展的因素非常复杂, 颗粒物污染是内因, 气象条件

是外因. 多数情况下, 在区域排放源变化不大的情况

下 , 大气重污染过程主要受到不利扩散的气象条件

影响[163]. 气象过程可以在短时间内使排放源对受体

的影响成倍放大 , 也可以使影响受体的排放源发生

时空维度的巨大变化. 因此, 颗粒物源解析技术“动

态化”后, 除了颗粒物二次生成过程对解析结果的影

响更可能增大之外 , 气象因素变化也会引起气团的

剧烈变化而造成的排放源变化 , 为颗粒物源解析的

准确性带来很大挑战.  

(3) 如何对不同技术路线的颗粒物源解析方法

进行科学验证.  由于受到多种因素影响, 颗粒物源

解析技术在发展中面临的一个重要问题是如何准确、

科学地进行验证评估 . 定量评估不同方法对源解析

结果造成的差异 , 对于深入了解不同源解析方法的

优势和适用性十分重要. 近年来, 我国研究者在不同

年份、不同季节、不同地区开展了多项源解析研究, 

但缺乏不同方法比对的数据支撑 . 张延君等人 [12]基

于美国佐治亚州亚特兰大的Jefferson Street(JST)站点

2001年7月PM2.5多种源解析研究为例, 比较并分析了

各种源解析结果的异同和导致差异的原因 , 发现在

使用CMB-无机 , CMB-MM法 , PMF, PMF-new法 , 

CMB-LGO, CMAQ及Ensemble model时, 无论是机动

车排放源[164~166]、生物质燃烧源[164,165,167~171]还是燃煤

源 [164,172], 均有较大偏差 . 因此 , 针对不同技术路线

的颗粒物源解析方法进行综合验证是十分必要的.  

随着源解析技术的发展 , 有研究者使用混合模

型或复合模型进行源解析研究, 如Hu等人[173]提出的

的颗粒物混合源解析方法(a hybrid SM-RM particu-

late matter source apportionment approach), 即利用扩

散模型的敏感性分析工具进行PM2.5源解析 , Shi等

人 [21]利用PCA/MLR-CMB和PMF-CMB方法, 将因子

分析法和化学质量平衡法相结合以开展源解析研究, 
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相比于传统方法 , 新方法在一定程度上可以克服共

线性、气象因素及二次过程的影响, 也同时为颗粒物

源解析方法的综合验证提供了更好的工具.  

3.3  应用和管理 

颗粒物源解析技术是一种研究工具 , 同时也是

面对大气环境管理需求的应用工具 , 在我国大气颗

粒物污染防治需求猛增的今天 , 颗粒物源解析成为

我国城市大气污染治理的重点工作之一 . 2013年以

来, 环境保护部陆续发布了《大气颗粒物源解析技术

指南》等技术文件, 用以指导城市颗粒物源解析研究

工作. 颗粒物动态源解析技术, 也作为经典源解析方

法的一种补充而被列入《颗粒物源解析技术路线》. 

与经典方法相比 , 除颗粒物动态源解析所依赖的数

据采集方式、数据源格式、计算模型等技术环节外, 

其应用定位、管理方法等也应为较高的解析时间分辨

率、快速地计算反应周期、动态的解析结果输出而确

定和设计.  

(i) 应用定位 .  颗粒物动态源解析的应用定位

在于对大气重污染过程中的颗粒物来源进行快速、动

态的解析 , 是在经典源解析方法基础上对颗粒物源

解析技术的有益发展 , 是颗粒物源解析技术体系的

重要补充.  

从应用领域来看 , 经典颗粒物源解析通常用于

掌握城市及区域颗粒物整体污染特征 , 解析颗粒物

污染来源 , 为制定颗粒物污染防治规划措施提供科

学支撑 , 以及评估大气污染措施实施效果 . 相比之

下 , 颗粒物动态源解析技术由于大大提高了时间分

辨率, 并缩短了计算过程, 更加适用于城市和区域空

气质量管理工作中重污染天气应对 , 如在城市大气

重污染天气应急预案启动后, 对应急控制措施效果进

行及时快速评估, 并依据解析结果对应急措施进行动

态调整, 该技术的应用将有助于提高重污染天气条件

下颗粒物污染应急控制的科学性和实效性. 此外, 颗

粒物动态源解析技术与经典源解析方法相结合, 有利

于将颗粒物污染防治的短期手段和长期对策结合起

来, 更加提高空气质量管理的精细化和精准程度.  

(ii) 管理需求 .  与经典源解析方法一样 , 颗粒

物动态源解析技术的应用和推广依赖于严谨的质量

控制规程、可靠的计算模型、科学的使用方法. 因此, 

在将颗粒物动态源解析技术作为城市与区域大气污

染防治(尤其是重污染天气应急控制)中一项重要技

术工具之前, 需梳理其关键管理技术和管理环节, 尽

快出台相关基础技术指南和导则 , 并通过数据和经

验积累, 边研究、边应用、边验证, 进一步完善和丰

富颗粒物动态源解析技术体系 , 以科学指导使用者

针对具体问题开展业务化应用.  

4  总结与展望 

颗粒物动态源解析技术作为新发展的一类源解

析方法 , 近年来不断在科学研究和颗粒物污染防治

工作中得以应用 . 其作为经典源解析技术体系的补

充 , 在一定程度上丰富了针对大气重污染过程中颗

粒物来源解析的方法 , 可提供较高时间分辨率的解

析结果, 为科学研究和管理决策提供及时的依据.  

在线颗粒物成分测量加受体解析模型法和基于

大气物理和区域空气质量模型法是开展颗粒物动态

源解析的主要方法. 相对而言, 基于颗粒物在线成分

测量加受体解析模型法(尤其是定量成分浓度数据)

更加适用于对受体颗粒物进行分行业定量解析; 而

基于大气物理和区域空气质量模型的源解析不但可

以提供实时动态的高时间分辨率源解析结果 , 还可

以提供空间分布和传输途径信息 , 为区域颗粒物污

染的联防联控提供决策依据.  

随着我国大气污染防治工作的持续深入和细化, 

环保部、区域和城市环保部门逐渐将空气质量达标工

作和大气重污染过程应急防治工作相结合 , 对于颗

粒物动态源解析技术的需求也将增大 , 研究者或管

理者将有更多的机会开发、使用和检验该类技术. 在

此背景下 , 应充分认识到颗粒物动态源解析技术在

使用中的制约因素, 如提高时间分辨率后, 新鲜排放

源的老化过程和二次转化过程对源解析准确性的影

响将更加明显 , 气象因素对污染过程中颗粒物的来

源变化的影响将加强, 等等. 此外, 作为一种新兴技

术 , 颗粒物动态源解析技术虽然已经在研究和环境

管理工作中得到一定应用, 但其采样结果的代表性、

计算原理的科学性、模拟结果的有效性、解析的准确

性、方法的适用性等, 都有待研究、考察和验证.  
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Overview of the development and application of multi-time 
resolution source apportionment for particulate matters 
GAO Jian1,2, LI Hui1,2, SHI GuoLiang3, DING AiJun4, YOU ZhiQiang1,2,5, ZHANG YueChong1,2, 
WANG Han1,2, CHAI FaHe1,2 & WANG ShuLan1,2 
1 State Key Laboratory of Environmental Criteria and Risk Assessment, Chinese Research Academy of Environmental Science, Beijing 100012, 

China; 
2 Collaborative Innovation Center of Atmospheric Environment and Equipment Technology, Nanjing University of Information Science & Tech-

nology, Nanjing 210044; China; 
3 College of Environment Science and Engineering, Nankai University, Tianjin 300071, China; 
4 School of Atmospheric Science, Nanjing University, Nanjing 210093, China; 
5 College of Environment and Energy, South China University of Technology, Guangzhou 510641, China 

Source apportionment is a key tool in establishing the relationship between the emission sources and receptors of 
particulate matters (PM), and it also plays a vital role on providing technical support for PM pollution control policy and 
its effective evaluation. Recently, a multi-time resolution PM source apportionment technique (MTR SA), based on the 
classic source apportionment method was developed as a new approach to explore the source, behavior and formation of 
PM during heavy pollution episodes, as well as to evaluate the effects of emergency control measures. In this study, three 
main methods of MTR SA are introduced, which based on the methods of receptor models combined with online 
observation of PM chemical composition. The atmospheric physical model method can be used to indentify the regional 
distribution and transporting characteristics of pollution sources. Combining with the classical source apportionment 
methods, the PM source apportionment in different air masses can be analyzed by this method, and it can investigate 
primary pollutants or tracers in different areas and industry sectors as well. Air quality model is a useful tool to simulate 
the regional air quality so as to identify the spatial distribution of the concentration of pollutants and to estimate the 
contribution of external pollution sources to the concentration of pollutants which can predict emission reduction in the 
future years. Methods of receptor model combined with online observation are more applicable to the classified 
quantitative analysis of the receptor particles. Atmospheric physical model and air quality model can not only provide 
high temporal resolution MTR SA, but also provide information about the spatial distribution and transmission pathways, 
which can offer decision-making basis for joint prevention and control of regional particles pollution. In order to meet the 
requirement of the current research and management demand, from three aspects of technology, science and application 
management, we put forward the future challenges of MTR SA technology. Although MTR SA technology has been 
applied in research and environmental management, intensive studies are still necessary to be verified, including the 
representativeness of the sampling results, the scientificity of calculation principles, the validity and accuracy of the 
simulation results, as well as the suitability and effectiveness of the method. 

particulate matters, multi-time resolution source apportionment, methodology, application 
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