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摘　要　为研究邯郸市区大气降尘的污染状况，在 3个功能区逐月采集了 2年的大气降尘样品，分析了降尘中

Al、 Fe、Cd、Cr、Cu、Mn、Ni、 Pb、Zn和 As等 10种金属元素的质量分数，使用正定矩阵因子分解模型

(PMF)和绝对主成分 -多元线性回归模型 (APCS-MLR)解析其来源，并采用大气降尘重金属综合污染指数

(IPI.dhm)模型评估 8种重金属 (Cd、Cr、Cu、Mn、Ni、Pb、Zn和 As)的污染水平，并结合最优源解析结果定量

计算各源的污染贡献。结果表明：除 Al外，邯郸市大气降尘中 9种金属元素质量分数均超过河北省 (A层)土壤

背景值，不同功能区元素含量差异明显；PMF模型解析出 5个源，分别为燃煤源、冶炼排放源、自然源、道路

交通源和工业排放源；APCS-MLR解析出 3个源，分别是工业与冶炼排放源，燃煤和交通混合源及自然源；

PMF的解析结果更优。 IPI.dhm结果显示，Cd、Cr、Zn和 Pb为显著污染因子。基于源贡献的污染评估结果表

明，5个源的贡献率依次为工业排放源 (32.81%)>燃煤源 (21.73%)>冶炼排放源 (16.80%)>道路交通源 (15.02%)>自
然源 (13.63%)。以上结果表明，该地区大气降尘重金属污染主要受工业和燃煤排放影响，建议优先控制工业排

放和推进清洁能源以控制区域降尘重金属污染。本研究用到的大气降尘污染的来源解析与综合污染评价方法可

为其他工业城市的提供参考。
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大气降尘指空气动力学当量直径大于 10 μm的颗粒物 [1]，其成分复杂，是多种污染物的载体，

对衡量城市污染水平有重要的指示作用 [2-3]。重金属作为降尘中污染组分之一，具有不可降解性、

环境迁移性和生物累积性，不仅对生态环境构成潜在的危害，还会通过摄入、呼吸和皮肤接触等

方式进入人体，进而危害人群健康 [4-6]。李颖泉等 [7] 对兰州市主城区大气降尘和表层土壤重金属污

染特征进行了评价，结果表明该地区大气降尘中的 Cd 已构成严重污染。栾慧君等 [8] 对徐州北郊大

气降尘重金属进行了污染特征分析与风险评价，结果表明 Cu、Pb和 Cd 存在中度以上污染，As 介
于轻度和偏中度污染之间，且对儿童存在健康风险。

重金属污染评价方法主要有地累积指数法 (Igeo) [9]、单因子污染指数法 (SPI)[10] 和潜在生态风险
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指数法 (Er)等 [11]。为对降尘中重金属的污染水平和生态风险进行综合评价，熊秋林等 [12] 基于上述

3种方法提出了降尘重金属综合污染指数  (integrated pollution index of the dust heavy metal， IPI.dhm)
模型。

受体模型法是重金属源解析的常用方法，包括化学质量平衡法 (chemical mass balance，CMB)[13]、
绝对主成分分析 -多元线性回归 (absolute  principal  component  score-multiple  linear  regression，APCS-
MLR)[14]、正定矩阵因子分析法 (positive matrix factorization，PMF)[15-16] 和 Unmix模型等 [17-18]。以上方

法通过从数据集中提取有意义的信息对样品进行分类，进而识别污染源。PMF模型是美国环保署

推荐的源解析模型 [15]，在大气降尘重金属的源解析研究中得到了广泛应用 [19-21]。APCS-MLR 基于

PCA 演变而来，通过对原始数据进行标准化来计算因子的绝对真实得分 ( APCS) ，再结合多元线性

回归模型计算因子对重金属的贡献率。APCS-MLR和 PMF不需要预先测量的源配置文件，仅需要

重金属浓度数据，比传统 CMB 等受体模型更方便、高效。受限于模型算法，单一受体模型可能存

在一定局限性。

近年来，邯郸市大气环境的研究主要集中于 PM2.5/10 的时空分布特征、源解析及风险评估等方

面 [22-25]，而关于大气降尘中金属污染的研究较少。基于此，本研究选择 PMF和 APCS-MLR进行联

合解析，相互比较验证，以提高源解析的准确性。邯郸市位于京津冀大气污染重点防治区域，市

区内有钢铁冶炼厂和焦化厂等重污染企业，空气质量排名常年靠后。邯郸市机动车保有量持续增

加，城市建设规模不断扩大，内源扬尘问题突出。因此，本研究以邯郸市主城区为研究对象，根

据不同功能区布设 3个采样点，采集 2年的大气沉降样品，以分析 10种金属元素的质量分数，并

采用 PMF和 APCS-MLR两种受体模型对邯郸市大气降尘中金属来源进行解析，进而比较不同模型

源解析的适用性，最终选择最适合本研究的受体模型，结合改进的降尘重金属综合污染指数模型

综合定量评价不同污染源对大气降尘中 8种重金属的污染程度，以期为控制地区重金属污染和大

气颗粒污染物防治提供参考。

 1    材料与方法

 1.1    研究区域概况

邯郸市位于河北省南部，西部是太行山脉，东部与华北平原相连接，与山西省、山东省和河

南省三省接壤。其主城区总面积达 434 km2，常住人口 367.42×104 人。以温带大陆性气候为主，年

均气温 13.5 ℃，年降水量 400~800 mm。夏季盛行东南风，冬季盛行西北风。

 1.2    样品采集与分析

 1.2.1    样品采集

为较为全面地评价邯郸市主城区大气降尘重金属污染水平，在邯郸市主城区的不同功能区布

设了 3个大气沉降采样点 (见图 1)，即矿院 (KY)、河北邯郸市东污水处理厂 (DW)和河钢集团邯钢

公司 (HG)。KY采样点位于河北工程大学能环

学院实验楼顶 (36.57ºN、114.50ºE)，周边还有

邯郸学院和邯郸职业技术学院等高校，代表高

教区；DW采样点 (36.63ºN、114.53ºE)位于联

通大厦顶层，周围是居民小区、饭店和商场，

代表生活区；HG采样点 (36.60ºN、114.44ºE)位
于邯郸钢铁公司污水处理站楼顶，该采样点为

重工业企业所在地，代表工业区 . 所有的采样

点均设立在开阔的楼顶，高度约 12~15 m，并

避开烟囱和主要交通干道等局部污染源。周边
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图 1    采样点分布

Fig. 1    Distribution of sampling sites
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环境可代表邯郸市主城区典型功能区环境。采用大气干湿沉降自动采样器 (TE-78-100型，美国

Tisch公司)收集大气干湿沉降，每月月底采集一次干沉降，降水后收集湿沉降，湿沉降经 0.45 μm
微孔滤膜过滤后于 (105±5) ℃ 烘至恒质量。残留物与当月干沉降合并测量。于 2017年 12月—
2019年 11月共采集了 72个大气降尘样品，采样周期为 (30±2) d。降尘样品采集后密封带回实验

室，去除落叶、昆虫等杂物后风干保存。

 1.2.2    样品处理和测定

称取约 0.05 g降尘样品放入 PTFE消解罐，加入 3 mL HCl、3 mL HNO3 和 1 mL HF，在 180 ℃
下密封消解 2.5 h。然后把消解罐放在电热板上加热赶酸 (150 ℃)，待样品蒸至 1 mL时，冷却至室

温，用 3%稀 HNO3 淋洗，并通过 0.45 μm微孔滤膜过滤至 100 mL容量瓶中定容。为减小误差，每

12个样品同步进行 1个全试剂空白对照，实验结果均扣除空白值。Al、Fe、Cu、Mn、Cd、Cr、
Ni、Pb和 Zn等 9种金属元素含量采用 ICP-MS(X Series 2型，美国 Thermo Fisher公司)测定。由于

ICP-MS检测 As存在质谱干扰，故 As采用原子荧光光度计 (AFS-230E，中国让奇仪器科技有限公

司)测定 [26]。每批次抽取 10%的样品进行平行样测定，相对标准偏差控制在≤5%；用土壤标准物

质 GBW07408(黄土土壤 GSS-8)进行质量控制，各元素在标准物质中的回收率为 84%~118%。

 1.3    受体模型

1) PMF模型。PMF模型是基于加权最小二乘法进行限定和迭代计算，不断地分解矩阵 X 以得

到矩阵 G 和 F，并将新矩阵进行优化求解，当目标函数 Q 最小时即为最优解 [15]，计算公式见式

(1)~(3) 。

Xi j =

p∑
k=1

(Gik ×Fk j)+Ei j (1)

Q =
n∑

i=1

m∑
j=1

(
Ey

Uy

)
(2)

Ui j =


5
6
×MDLc ⩽MDL√

(δ× c)2+ (MDL)2c >MDL
(3)

式中：Xij 为第 i 个样品中第 j 种元素的含量，mg·kg−1；Gik 为第 k 个因子对第 i 个样品的贡献率；

Fkj 为第 k 个因子中第 j 种元素的含量，mg·kg−1；Eij 为第 i 个样品中第 j 种元素的残差；Q 为 PMF模

型定义的目标函数；U 为第 i 个样品中第 j 种元素的不确定度；MDL为检出限，mg·kg−1；δ 为相对

标准偏差；c 为元素含量，mg·kg−1.
2) 绝对因子分析-多元线性回归 (APCS-MLR) 。绝对因子分析-多元线性回归 (APCS-MLR) 受体

模型由  Thurston 和  Spengler(1985) 提出 [14]。该方法的基本原理是利用主成分分析  (PCA) 得到的标准

化因子得分和特征向量进行 APCS-MLR定量源解析。首先，原始数据标准化公式如式 (4) 所示。

Zi j =
Ci j−

−
C j

σ j
(4)

−
C j σ j式中：Cij 为第 i 个样本中第 j 种污染物的质量分数，mg·kg−1； 和为元素 j 的算术平均值； 为元

素 j 的标准差。

引入 0浓度人为样本并标准化，计算公式为式 (5) 。

(Z0) j =
0−

−
C j

σ j
= −

−
C j

σ j
(5)
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通过 PCA 主成分分析可得到标准化后的污染物浓度样本的因子得分。每种污染物元素的绝对

因子 (APCS) 可由真实样本的因子得分减去 Z0 的因子得分来估计。再将 APCS 作为自变量，以重金

属实测浓度为因变量进行多元线性回归分析，得到的回归系数可将 APCS 转化为每个污染源对每

个样本的浓度贡献，计算式如式 (6) 所示。

C j = b0 j+

p∑
k=0

(
bk j ·APCSk

)
(6)

式中：Cj 为重金属 j 质量分数浓度；b0j 为重金属 j 多元回归常数项；bkj 为源 k对重金属 j 的回归系

数；APCSk 为绝对主成分因子得分；p 为因子个数；bkj·APCSk 为源 p 对 Cj 的贡献率，所有样本的

bkj·APCSk 平均值代表了源的平均贡献。

在 APCS-MLR模型中，贡献率计算过程中可能出现负值，影响源分配的准确性。为解决该问

题，将所有负值取绝对值转换为正贡献，表示对应源对重金属的贡献率[16]。

 1.4    重金属综合污染评价

熊秋林等 [12] 提出的 IPI.dhm模型中的 PI1 是元素含量与背景值比值 (BR)的归一化系数，对于元

素的富集程度判断较为粗略，因此，将 BR换为元素的富集因子 (EF)，并对其进行归一化计算，评

价了 8种重金属的综合污染指数 (Cd、Cr、Cu、Mn、Ni、Pb、Zn和 As)，计算公式为式 (7) .
IPI.dhm = PI1+PI2+PI3+PI4(7) (7)

式中： IPI.dhm为降尘重金属综合污染指数，当 IPI.dhm>0.5时，表示该元素为显著污染因子；

PI1 为重金属 EF 的归一化系数，当 PI1>0.15时表示存在富集；PI2 为重金属 SPI的归一化系数 , 当
PI2>0.15时表示对土壤环境影响较大；PI3 为重金属 Igeo 的归一化系数 , 当 PI3>0.15时为显著污染因

子；PI4 为重金属 Er 的归一化系数，当 PI4>0.15时表示为显著生态风险危害因子。

IPI.dhmk =

j∑
i=1

IPI.dhmi×S ik (8)

式中：IPI.dhmk 为第 k 种源的降尘重金属综合污染指数；j 为元素种类，IPI.dhmi 为元素 i 的降尘重

金属综合污染指数；Sik 为第 i 种元素在源 k 上的占比。

 2    结果与讨论

 2.1    降尘金属含量特征

根据化学分析测试结果，分别统计了邯郸市 3个功能区 2017年 12月—2019年 11月大气降尘

中 10种金属元素含量的平均值，并选用河北省主要土类 (A层)土壤背景值 (简称“河北省土壤背景

值”)做参比 (见表 1)。除 Al之外，其他 9种金属元素质量分数均超过了河北省土壤背景值。Mn和

Zn的含量较高，分别为 1 259.09和 1 104.95 mg·kg−1；Cd质量分数最低，平均值小于 10 mg·kg−1；
Cd、Cr、Cu、Mn、Ni、Pb、Zn和 As含量平均值分别为河北省土壤背景值的 112.06、2.10、5.11、
2.13、2.51、10.93、15.37和 3.09倍。这表明邯郸市大气降尘重金属受人为扰动较大。Al的质量分

数低于河北省土壤背景值；Fe的平均质量分数是河北省土壤背景值的 2.69倍。

不同功能区元素含量也存在较大差异，总体来看工业区金属含量最高，生活区次之，高教区

最小。这表明本地的工业活动对邯郸市降尘中金属含量存在显著影响。邯郸市以重工业为主，钢

铁产业是邯郸工业第一大产业，2018年邯郸市粗钢产量为 4.12×107 t，占河北省产量的 17.40%，占

全国总产量的 4.50%，总体规模相当于世界第八大产钢国 [27]。位于邯郸市主城区西南部的机械厂、

冶炼厂等工业企业排放及繁忙的交通运输可能是造成该地区降尘中重金属元素含量较高的原因。

表 2表明，与国内外其他城市相比，邯郸市大气降尘中 Cd和 Zn的质量分数低于焦作市，但
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远高于北京市、徐州市、安庆市、鞍山市、泉州市、重庆市、莫斯科市、伊斯法罕市和渥太华

市，为含量最低的莫斯科市 22.46和 19.73倍。Cr的质量分数低于鞍山市，略高于其他城市。As的

质量分数低于安庆和伊斯法罕，与徐州和焦作相当。Ni与 Pb的质量分数仅低于泉州市。Cu的质

量分数与鞍山和加尔各答相当，但远高于焦作、莫斯科。工业和交通运输对大气降尘中重金属含

量有较大影响，工业区降尘重金属含量高于其他地区。这点在本研究区域表现尤为明显[8,28-30]。

 2.2    PMF和 APCS-MLR的源解析

 2.2.1    源识别

采用 EPA PMF 5.0进行源解析，大气降尘中金属属于未知源成分谱，需设置因子数，使 Q 值

最小，以得到最优解析结果。根据金属元素的可能来源，选择因子数为 3~6 进行迭代运算 20次，

通过比较不同因子数时 QRobust/Qtrue 大小来确定最佳因子数。其中，QRobust 为 PMF 模型在 Robust 模式

表 1    大气降尘中金属元素的质量分数

Table 1    Concentrations of metals in atmospheric deposition

数据种类 Al/% Fe/% Cd/
(mg·kg−1)

Cr/
(mg·kg−1)

Cu/
(mg·kg−1)

Mn/
(mg·kg−1)

Ni/
(mg·kg−1)

Pb/
(mg·kg−1)

Zn/
(mg·kg−1)

As/
(mg·kg−1)

高教区
3.04±
2.39

4.32±
0.96

5.07±
1.33

101.94±
100.58

94.86±
51.72

1 029.10±
236.13

62.41±
42.12

198.88±
123.68

1 031.83±
214.77

33.83±
7.69

生活区
4.06±
2.74

4.95±
1.89

6.85±
4.28

143.95±
133.11

106.79±
39.08

1 171.26±
381.29

80.77±
55.59

223.92±
118.20

1 190.32±
547.09

39.81±
13.14

工业区
3.51±
2.73

13.55±
3.98

8.28±
3.81

166.83±
116.93

120.43±
112.50

1 576.92±
649.98

73.24±
49.39

249.11±
120.77

1 092.69±
395.05

44.85±
6.61

3个区域

平均值
3.53±
2.62

7.61±
4.96

6.73±
3.60

137.57±
119.06

107.35±
74.65

1 259.09±
506.61

72.14±
9.23

223.97±
20.97

1 104.95±
408.39

39.51±
10.48

河北省土

壤背景值
6.72±
1.00

2.82±
0.69

0.06±
3.57

65.40±
1.33

21.00±
1.34

592.00±
1.30

28.70±
1.46

20.50±
1.36

71.90±
1.49

12.80±
1.44

　　注：表中所示数据为平均值±标准偏差；背景值为河北省主要土类(A层土壤)背景值。

表 2    邯郸市及国内外部分城市大气降尘中重金属质量分数

Table 2    Content of heavy metals in atmospheric deposition in Handan and some cities of China and abroad   mg·kg−1

地点 Cd Cr Cu Mn Ni Pb Zn As 数据来源

中国邯郸 6.74 137.58 107.36 1 259.10 72.14 223.97 1 104.95 39.50 本研究

中国徐州 1.15 111.52 162.09 — — 201.29 — 32.00 文献[8]

中国北京 2.00 128.30 144.90 — 51.50 93.50 572.20 — 文献[12]

中国焦作 8.11 68.90 68.07 — 40.22 157.15 1 809.60 35.47 文献[28]

中国安庆 2.98 128.70 134.10 — 55.40 128.90 640.00 63.90 文献[29]

中国鞍山 0.96 183.70 101.70 939.00 42.50 2 080 597.00 12.19 文献[30]

中国泉州 2.81 125.40 122.70 1 061.00 84.83 256.40 975.00 — 文献[31]

中国重庆 1.59 72.68 — — 20.99 101.17 — — 文献[32]

俄罗斯莫斯科 0.30 3.70 7.30 390.00 3.70 0.70 56.00 0.30 文献[33]

伊朗伊斯法罕 0.98 37.20 67.00 — 53.40 96.30 400.30 50.60 文献[34]

加拿大渥太华 0.37 43.30 65.84 — 15.20 39.10 112.50 1.30 文献[35]

印度加尔各答 — 164 92 743 36 128 289 — 文献[36]

　　注：—表示缺少数据。
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下得到的目标函数 Q 的最优解，而 Qtrue 为目标函数 Q 的真值。当因子数为 5时，QRobust 与 Qtrue 差别

最小，97%残差值在-3~3。QRobust 与 Qtrue 为 PMF中衡量模型拟合度的参数，此时 R2 为  0.57~1 ，除

As的 R2 为 0.57，其余元素的 R2 均大于 0.70。这说明该方法的整体解析效果较好，解析结果如图 2
所示。

PMF的因子 1中含量载荷较高的元素为 Pb、Zn和 As，贡献率分别为 56.60%、 39.43%和

60.74%(PMF)。由于我国 2000年全面禁止销售和使用含铅汽油，并且规定了汽油中的 Pb限值

(0.005 g·L−1，GB17930—2011车用汽油国家标准)，因此，普遍认为高含量负载的 Pb来自于燃煤而

非汽车尾气排放 [9,37]。As是燃煤排放的标志性元素 [1,38-39]。GE等 [40] 发现，Zn和 Pb是民用燃煤排放

中主要的重金属元素。重工业和火电厂生产及农村地区散煤燃烧均需要消耗大量煤炭，2018年和

2019年邯郸市燃煤消耗量分别为 4.01×107 和 4.10×107 t，增长 2.01%[41]。因此，判断因子 1与燃煤活

动有关。

PMF的因子 2中 Fe和 Mn的含量载荷较高，贡献率分别为 59.42%和 38.30%。值得一提的是，

Fe在因子 2中的占比远高于其他因子。Mn属于铁族元素，其原子半径和化学形态与 Fe相似，易

在铁矿中共生富集 [42]。河北省是中国钢铁产量第一大省，而邯郸市是河北省重要的钢铁产地 [41,43]。

同时，Mn在已测得的 8种重金属元素中含量最高，故判断 Mn主要来自于该地区钢铁冶炼。邯郸

市工业区有大型钢铁企业，大量的冶炼烟气进入大气环境中，这说明因子 2与冶炼排放有关。

PMF的 因 子 3中 Al的 含 量 载 荷 最 高 ， 贡 献 率 为 86.66%， Fe和 Mn的 含 量 载 荷 分 别 为

26.68%和 14.53%。Al在地壳中分布相对均匀且含量比较稳定，通常作为自然源的示踪元素。相关

研究表明土壤颗粒物也是 Fe和 Mn的重要来源，因此 PMF的因子 3中 Fe和 Mn载荷可能受到土壤

尘的影响 [28,36,44]。ZHANG等 [45] 发现邯郸市大气颗粒物含量也受到来自蒙古及其北部地区沙尘的影

响。邯郸市在近些年开展城市东部新区建设，城市中有大量大面积建筑工地和裸露地表。这也是

该城市土壤尘的重要来源，故因子 3归为自然源。

因子 4对 Cu和 Zn的相对贡献较高，贡献率分别为 61.90%和 27.05%(见图 2)。交通工具的制动

器和散热片制造过程中普遍添加 Cu，汽车尾气中含有 Cu，尤其是柴油车，这导致 Cu在环境中持

续累积[19,29,46]。Zn作为添加剂广泛应用于汽车轮胎等橡胶制品，车辆的日常损耗会导致 Zn累积[1,19,47]。

邯郸市汽车保有量巨大，2019年全市机动车保有量达 185.58×104 辆，较 2018年增长了 7.4%[41,43]。
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图 2    PMF模型的源解析结果

Fig. 2    The results of source apportionment by PMF model
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因此，判断因子 4为道路交通源。

因子 5中 Cr、Ni和 Cd占比较高，贡献率分别为 69.61%、37.91%和 49.56%。这 2个源的结果

具有一定相似性。Cr和 Ni主要来自于成土过程和工业生产，描述性统计显示研究区域大气降尘中

Cr和 Ni均超过河北省土壤背景值，说明这 2种元素受人为影响较大。一般研究认为 Cr和 Ni与采

矿、冶炼、金属加工等活动有关 [1,28-29]。Cd来自金属加工及交通运输，邯郸市区内有多个锌镍合金

加工厂，因此，判断因子 5为工业排放源。

将研究区域大气降尘重金属含量进行标准

化处理，采用 KMO-Bartlett 球形检验。KMO 检
验系数 0.566>0.5，Bartlett’s球形检验 P <0.001。
这表明各重金属元素之间可能存在统计学上显

著的相关性，适合进行因子分析。为减少各因

子原始变量的重叠，采用 varimax 旋转法。按

照初始特征值大于 1的原则提取了 3个主成

分，分别可解释总方差的 32.31%、 26.87%和

19.38%，累计方差为 78.56%。这表明这 3个因

子可反映数据的大部分信息，相关结果见图 3。
F1中 Fe、Cd、Cr、Mn、Ni和 Zn占比较

高，贡献率分别为 44.66%、52.74%、90.56%、

74.61%、73.75%和 81.22%。这些金属是典型的

工业排放元素，因此，将 F1归为工业与冶炼

排放源。

F2载荷较高的元素为 Cu、Pb和 As，贡献率分别为 80.34%、88.47%和 61.64%，与 PMF的因

子 1具有一定的相似性。Pb和 As是燃煤的典型示踪元素，而 Cu与交通运输及燃煤有关，因此，

判断 F2为燃煤与交通混合源。

F3中 Al有较高的载荷，贡献率为 99.52%。Al在采集的降尘样品中的含量低于河北省土壤背

景值，且其化学性质稳定，因此，判断 F3为自然源。

 2.2.2    源贡献

在 PCA 识别可能污染源的基础上，利用 APCS-MLR模型建立了各污染源与元素浓度的函数关

系，根据多元线性回归方程的回归系数分别计算各金属来源的贡献率。PMF和 APCS-MLR的贡献

率见图 4。 PMF识别出了 5个源，自然源和冶炼排放源占比最大，贡献率分别为 40.22%和

41.29%；其他 3个源为燃煤排放源、道路交通源和工业排放源，贡献率分别为 2.18%、6.13%、

10.17 (图 4 (a) )。APCS-MLR模型识别出了 3个

源，工业与冶炼排放源占比最大，贡献率为

50.74%；其次是自然源，贡献率为 30.32%；燃

烧与交通混合源贡献最少，贡献率为 18.93%
(图 4 (b) )。这 2种受体模型均识别出工业源、

交通源和自然源是研究区域大气降尘重金属的

主要来源。

 2.2.3    模型比较

模型获得的重金属含量模拟值与实测值之

间的拟合程度能直观反映模型匹配度，估计值
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Fig. 3    Rotation factor loading matrix
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Fig. 4    Source proportion of two receptor models
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/实测值 (E/M) 和 r2 越接近 1，则拟合效果越好。2种模型的比较结果见表 3。
PMF模型中 10种元素的 r2 平均值为 (0.89±0.12) ，而 APCS-MLR模型的 r2 平均值为 (0.86±0.08)，

因 此 ， PMF比 APCS-MLR拟 合 度 更 高 。 PMF的 E/M平 均 值 为  (0.97±0.05) ， 大 于 APCS-MLR
(0.91±0.08)，从匹配程度来说 PMF较 APCS-MLR更优。

从源解析结果来看，这 3种受体模型均识

别出工业源、交通源和自然源是研究区域大气

降尘重金属的主要来源  (图 5) 。2种受体模型

由于算法差异，其解析出的源成分谱并不完全

相同。相较于 APCS-MLR解析出的混合源，

PMF细分出了更多的源，如以 Fe和Mn为主要

浓度载荷的冶炼排放源。同时，该模型对 Fe
(r2=1) 和 Mn (r2=0.99) 的拟合度较好，且 Fe在

工业区含量高于生活区和高教区，因此认为冶

炼排放是 Fe在大气降尘中污染的主要原因。

同时虽然两种受体模型对 As的 r2 值接近，但

PMF细分出以 As为主要载荷贡献的燃煤排放

源，这也进一步反映出 PMF的解析结果更优。

总体来看，PMF对元素的拟合和源解析结果大多与 APCS-MLR相似，但 PMF基于信噪比识别

质量较差的元素，并对每个元素浓度及其不确定参数进行逐点加权估计，解析结果可解释大多数

物种的来源。这也是 PMF在源解析方面表现较好的主要原因 [17-18]。然而，  APCS-MLR仅利用浓度

数据进行加权，降低误差的方法相对粗略，另外 APCS-MLR不要求删除元素负荷中的负值，故会

影响源识别的结果。

 2.3    降尘重金属综合污染评价

采用 IPI.dhm模型对邯郸市大气降尘中重金属进行污染评价，分别计算了高教区、生活区和工

业区降尘样品中 8种重金属元素的 PI1、PI2、PI3 和 PI4，在此基础上得到 3个功能区重金属综合污

染指数并计算出其平均值 (表 4)。

表 3    PMF和 APCS-MLR适用性的比较

Table 3    Comparison of fitting degree of PMF and APCS-MLR

元素种类 实测值/(mg·kg−1)
PMF APCS-MLR

估计值/(mg·kg−1) r2 E/M 估计值/(mg·kg−1) r2 E/M

Al 35 378.31 35 378.31 1 1 32 548.05 0.87 0.92

Fe 76 086.62 76 086.62 1 1 67 717.09 0.92 0.89

Cd 6.74 6.23 0.75 0.92 6.87 0.90 1.02

Cr 137.58 137.18 0.99 0.98 132.08 0.91 0.96

Cu 107.36 88.52 0.88 0.82 85.89 0.77 0.80

Mn 1 259.10 1 259.06 0.99 1.00 1 158.37 0.92 0.92

Ni 72.14 73.36 0.82 1.02 69.25 0.89 0.96

Pb 223.97 221.63 0.94 0.99 230.69 0.94 1.03

Zn 1 104.95 1 082.02 0.85 0.98 950.26 0.79 0.86

As 39.50 38.01 0.63 0.96 30.42 0.69 0.77
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邯郸市 3个功能区 Cd的 PI1、PI3 和 PI4 均
为 1.00，远高于其他元素。这表明 Cd富集程

度、污染水平和生态风险极高，受人类社会工

业及经济活动影响严重；Cr的 PI2 值为 1.00，
故 Cr是邯郸市降尘中污染贡献程度较高的金

属。3个功能区 Cu、Ni、Pb、Zn和 As的 PI3 均
大于 0.15，这表明这 5种元素存在一定程度的

污染。 IPI.dhm的平均值依次为 Cd>Cr>Zn>Pb>
Cu>As>Ni>Mn，前 4种金属元素的 IPI.dhm平

均值>0.5，为显著污染因子。这 4种元素与工

业及燃煤活动密切相关。Cd的 IPI.dhm平均值

远高于其他元素，说明该元素带来的污染极为

严重。这一结果与国内多个地区的研究一致。

张夏等 [32] 对重庆市主城区空气降尘中重金属污染特征进行了研究，发现 6类功能区的 Cd均为重度

污染。 FENG等 [48] 研究了长沙市大气降尘对水稻土中重金属累积量的影响，发现 Cd的土壤累积量

最大。CAI等 [49] 对石家庄市大气降尘重金属进行了研究，发现该地区大气降尘中 Cd含量是河北省

土壤背景值的 18倍，处于严重污染水平。大气降尘是表层土壤重金属的重要来源 [48]，因此，对大

气降尘中重金属进行深入研究十分必要，尤其是 Cd等重污染元素，应予以重要关注。

 2.4    基于源分配的污染贡献

结合 PMF模型解析结果和 IPI.dhm值定量计算各源的污染贡献，结果如图 5所示。各源对重

金属综合污染的贡献依次为工业排放源 (32.81%)>燃煤排放源 (21.73%)>冶炼排放源 (16.80%)>道路

交通源 (15.02%)>自然源 (13.63%)。工业排放源是邯郸市大气降尘重金属综合污染的最大贡献，燃

煤源次之，这 2种源与城市能源结构密切相关。邯郸市大气降尘重金属存在显著污染，与兰州市[7,44]、

焦作市 [28]、鞍山市 [30] 等工业城市的结果一致。控制工业排放和推进清洁能源使用有利于降低邯郸

市大气降尘重金属的污染程度。邯郸市政府已采取多项减排措施，如依法关停部分污染企业、搬

迁部分重污染产业和“煤改气”等，但是大气降尘重金属污染依然较为严重。因此，政府部门应根

据当地情况，强化环境管理措施，加大对企业的监管力度，推广清洁能源，进而有效控制区域降

尘重金属污染。

 3    结论

1) 邯郸市大气降尘中除 Al外，其他 9种元素质量分数均高于河北省土壤背景值。其中 Cd的

超标倍数最大，质量分数是土壤背景值的 112.06倍。不同功能区的金属元素含量存在明显差异，

工业区金属含量总体最高，受人类经济活动影响较大。

2)  PMF模型解析出 5个源，分别是燃煤排放源 (2.18%)、冶炼排放源 (40.22%)、自然源

(41.29%)、道路交通源 (6.13%)和工业排放源 (10.17%)。APCS-MLR解析出 3个源，分别是的工业与

冶炼排放源 (50.74%)、燃煤和交通混合源 (18.93%)、自然源 (30.32%)。总体上看，研究区域土壤重

金属主要受地区工业排放和繁忙的交通运输等人为活动的影响，自然源影响较小。

3) 相较于 APCS-MLR模型， PMF解析出的源种类更详细，且 PMF的 r2 及估计值 /实测值

(E/M)优于 APCS-MLR模型，因此，PMF更适用于本地区大气降尘重金属的源解析。

4) 邯郸市 3个功能区 Cd、Cr、Pb和 Zn的 IPI.dhm值均大于 0.5，是大气降尘的显著污染因

子。工业排放源、燃煤源、冶炼排放源、道路交通源和自然源的污染贡献率分别为  32.81%、

表 4    不同功能区重金属综合污染指数

Table 4    Mean IPI.dhm of heavy metals in different
functional area

IPI.dhm 高教区 生活区 工业区 平均值

Cd 3.01 3.01 3.01 3.01

Cr 1 1 1 1

Cu 0.36 0.36 0.3 0.34

Mn 0.13 0.11 0.15 0.13

Ni 0.18 0.17 0.11 0.15

Pb 0.63 0.6 0.58 0.6

Zn 0.75 0.71 0.63 0.7

As 0.37 0.3 0.28 0.32
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21.73%、16.80%、15.02%和 13.63%。工业排放源和燃煤源是邯郸市大气降尘重金属污染的主要来

源，故控制工业排放和推进清洁能源是控制区域大气降尘重金属的有效途径。
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Source  apportionment  of  metals  in  atmospheric  deposition  of  a  typical
industrial  city  based  on  PMF  and  APCS-MLR  and  comprehensive  pollution
assessment
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Abstract    In order to study the pollution situation of atmospheric deposition in Handan urban area, 3 sampling
sites  were  set  and  72  atmospheric  deposition  samples  had  been  collected  monthly  from  December  2017  to
November 2019 by atmospheric dry and wet deposition autosampler. Contents of 10 metals (Al, Fe, Cd, Cr, Cu,
Mn,  Ni,  Pb,  Zn  and  As)  in  the  atmospheric  deposition  samples  were  measured.  The  sources  of  metals  were
identified by positive matrix factorization model (PMF) and absolute principal component score-multiple linear
regression receptor modeling (APCS-MLR). The results of two receptor models were compared. The pollution
level of 8 heavy metals was assessed by the integrated pollution index of the dust heavy metal (IPI.dhm) model.
The  pollution  contributions  of  each  source  were  quantitatively  calculated  in  combination  with  the  source
apportionment results of more suitable model. Results showed that except for Al, all 9 metals in the atmospheric
deposition exceeded the corresponding soil background values for Hebei Province (A layer). 5 sources of metals
in the atmospheric deposition were identified by PMF model: source, smelting emission source, natural source,
transportation source and industrial emission source. 3 factors were identified by APCS-MLR: industrial smelter
emission  source,  natural  source,  coal-burning  and  transportation  mixed  source.  Better  results  of  PMF  were
observed in this study. PMF were better than APCS-MLR. The result of IPI.dhm model showed that Cd, Cr, Zn
and Pb were the significant pollution factors. Based on the pollution assessment result of source apportionment,
the  pollution  contribution  rates  of  the  5  sources  were  in  order  of  industrial  emission  source  (32.81%)  >  coal-
burning  source  (21.73%)  >  smelting  emission  source  (16.80%)  >  transportation  source  (15.02%)  >  natural
source (13.63%). The study showed that the heavy metal pollution of atmospheric deposition in Handan urban
area  was  mainly  affected  by  industrial  and  coal-burning  emissions.  It  is  suggested  that  industrial  emissions
should  be  controlled  priority  and  clean  energy  should  be  promoted,  which  could  control  the  heavy  metal
pollution of atmospheric deposition in the area.
Keywords    heavy metal; source apportionment; PMF; APCS-MLR; comprehensive pollution assessment
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