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城市交叉路口车辆排放颗粒物浓度的时间相关性分析*
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摘要:【目的】研究大都市道路交叉口车辆尾气排放的颗粒物对大气质量的影响.【方法】在香港街谷一个典型的

道路交叉口处,测量不同日期交通高峰时段内车辆排放的 6 种不同粒径(0.03~0.49 μm,0.5~0.99 μm,1~1.
99 μm,2~4.99 μm,5~9.99 μm,≥10 μm)的颗粒物浓度,并通过自相关特性和功率谱分析对这些颗粒物浓度

的时间相关性进行分析.【结果】粒径 0.03~0.49 μm 颗粒物的相关性变化呈现多周期性.与此相反,粒径 0.5~
0.99 μm,1~1.99 μm 和 2~4.99 μm 颗粒物的相关性明显呈现出与交通红绿灯匹配的周期性,粒径 5.0~9.99

μm 和≥10 μm 较大颗粒物的相关性较小.粒径较小颗粒物的长时间相关函数不趋于 0 表明存在长时持续作用.
功率谱的分析进一步证实了这 6 种不同粒径的颗粒物浓度的周期性和长时持续性,特别是粒径 0.03~0.49 μm

细微颗粒物,其功率谱呈现 S(f k)~ 1
fηk

的标度关系,表明存在长时相关特性.【结论】城市道路交叉口车辆尾气

排放的颗粒物对大气有较大的影响,6 种不同粒径的颗粒物浓度显示出周期性和长时相关持续性。
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Abstract:【Objective】In the paper,we study the effects of particulate matters emitted (0.03~
0.49 μm,0.5~0.99 μm,1~1.99 μm,2~4.99 μm,5~9.99 μm,≥10 μm from vehicles at in-
tersection of urban on air quality.【Methods】Six particulate matters from vehicle emissions at a
typical traffic intersection of street canyon in Hong Kong were measured and collected in rush
hour on different date,respectively.The time correlation analyses were performed through au-

tocorrelation and power spectrum.【Results】The
correlative variation of particulate matters with
the grain diameter 0.03~0.49 μm does not re-
veal obvious unified periodicity,but multiplex
periodicity.On the contrary,correlation of par-
ticulate matters with the grain diameter 0.5 ~
0.99 μm,1~1.99 μm and 2~4.99 μm emerge
periodicities approximately matching with traffic
light periods.For particulate matter with large
the grain diameter like 5.0~9.99 μm and ≥10
μm,their correlations are small and change
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quickly.Nonzero value of correlated variations with time implies long-term persistence of tiny
particulate matter from emissions.Periodogram in power spectrum analyses further illustrates
that evolutions of six particulate matters from vehicle emissions have oscillating periodicities
and long-term trend on different date.Especial to the ultrafine particulate matters with grain
diameter 0.03~0.49 μm,it shows periodicity without the unified period on different date.Scal-
ing relation of power spectrum for particulate matters indicates the existence of long-term cor-
relation.【Conclusion】Particulate matters from vehicles emission have a great influence on air
quality at intersection of urban.Six kinds of particulate matters with the different grain diame-
ter from vehicle emissions reveal periodicities and long-term trend.
Key words:particulate matter,correlation analysis,power spectrum,intersection

0 引言

  【研究意义】粒径小于 1 00 nm 的微小颗粒物很

容易增加呼吸道疾病和心血管病的风险[1~5],大量的

研究表明颗粒物越小通过呼吸道吸入就越深,而大颗

粒物主要沉积在鼻腔内.在很多大城市,机动车排放

物除了微纳米颗粒物之外,还有 SO 2,NOx,CO 和

CO 2等各种化学成分,其排放量达到甚至超过工业生

产或家庭生活的排放量.当车辆在交叉路口停止和启

动时,其排放量比其它情况更多,颗粒物占的比例很

大,经不断地积累后释放到路边的大气中.路边行人

吸入这些颗粒物会影响其心肺功能,危害身体健康.
因此,机动车排放物是产生气溶胶颗粒物 PM2.5 和

PM10 的最主要的污染源.【前人研究进展】颗粒物的

稀释扩散、凝结或凝聚等动力学行为可以通过计算流

体力学模型[6]、统计模型[7,8]等理论和方法研究.在
统计模型中,统计分布分析被证明是描述污染浓度分

布的有效工具[9~1 1].一般地,统计分布方法涉及统计

分布函数的识别和相关参数的估算,因此,组成χ2统

计的适合度检测方法[12],Kolmogorov-Smirnov 统

计[7],Anderson-Darling 统计[1 1],线性无偏估算[1 3],
蒙特卡洛最大可能估计量(MC-MLE)[14]等定量分析

方法都得到优先地广泛应用.分析时间序列的主要目

的是了解测量数据中的周期性变化,不同振幅和涨落

的周期性变化叠加构成一时间序列,这些时域的周期

性变化可以通过相关性分析识别.功率谱分析能够检

测出噪声时间序列的周期成分(信号)和长时持续性

趋势[12,1 5~1 7],为了分析时间序列的系统演化,可以研

究其功率谱所包含的某些性质,如周期性、振荡和变

化趋势等.【本研究切入点】对于时间较长不为 0 的相

关函数,Neubert 等[18]认为存在长时相关特性,但传

统相关性分析不足以完全确定混乱时间序列的长时

相关特性,必须借助功率谱分析颗粒物时间序列具有

的多重周期性,应用去趋势涨落分析方法(DFA)探
讨长时相关特性.【拟解决的关键问题】利用 2009 年

3 月 3 1、4 月 1 日和 3 日测量得到的车辆排放颗粒物

浓度的数据,通过自相关特性和功率谱分析,试图探

讨在城市街谷道路交叉口处不同日期车辆尾气排放

微纳米颗粒物呈现的相关特性.

1 数据和方法

1.1 数据采集

  选择香港弥敦道旺角一道路交叉 路 口 处 用

Fluke 983 粒子计数器测量车辆排放的空气污染物,
观测地点是九龙半岛一处主要的商业街和交通要道,
道路被四周的高层建筑所包围,是香港地区一个典型

的街道街谷,其建筑物高 1 80 m,宽 1 00 m.在主要的

街谷车辆排放的颗粒物不容易迁移.粒子计数器使用

激光衍射技术对微纳米颗粒物的粒子数进行统计,可
以探测粒径大于等于 0.03 μm 的粒子,根据粒子粒

径可以将颗粒物分成 6 类,即 0.03~0.49 μm,0.5~
0.99 μm,1~1.99 μm,2~4.99 μm,5.0~9.99 μm
和≥10 μm.这里所用到的数据是分别在 3 个下班高

峰期(2009 年的 3 月 3 1 日,4 月 1 日和 4 月 3 日

1 7:04:20~18:06:18 时段)在路边采集到的汽车排

放的颗粒物浓度的时间序列,采样间隔为 1 s.对 6 种

不同粒径的颗粒物浓度每一数据集分别包含 3 7 5 8 个

典型的数据,测量温度在 2 6.6~27.6℃,空气湿度

6 5%~69%,浓度单位:每立方米含粒子数,即 N/m 3

(图 1).
1.2 相关性分析

  自相关分析实质上是通过计算延迟时间τ的相

关系数来研究一个或多个粒子数浓度的时间序列的

相关特性,延迟时间τ的自相关函数为

  Cxx(τ)= 1L ∑
L-1-τ

n=0
x(n)x(n -τ), (1)
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图 1 颗粒物浓度的时间序列

Fig.1 Sequences of concentration for particulate matters
其中 L 为测量得到的时间序列{x }的长度.如果时

间序列具有周期性,其自相关函数在延迟时间τ上呈

现周期变化,相关系数 Cxx(τ)最大值重复出现表明

具有周期τ的周期变化.

1.3 功率谱

  依据所选择地点测量得到的实验数据,通过车辆

排放颗粒物的相关函数进行功率谱分析,以便检测其

共同的 周 期 性[1 9],并 利 用 离 散 快 速 傅 里 叶 变 换

(FFT)算法计算周期图谱,估算出有限尺度时间序列
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的功率谱密度函数,周期图谱方法可适用于长时间序

列,它可提供高频谱分辨率识别谱峰,每一谱峰对应

于主频.离散傅里叶变换 X(k )定义如下

  X(k)= 1
N∑

N-1

t=0
x(t)exp (-i 2πkt/N), (2)

其中 x(t )为原时间序列,N 是观测次数,k =0,1,2,
…,(N -1).在频率 v k =k/N 的周期图谱可以通过

如下离散傅里叶变换X(k )的模平方计算得到.
  S(v k)=|X(k)|2. (3)

  功率谱密度函数表示频率函数信号的强度,通过

频 率 的 功 率 谱 密 度 函 数 积 分 等 于 时 间 序 列 的

方差[20].

2 结果和分析

2.1 颗粒物的相关特性

  从图 2 可知,粒径 0.03~0.49 μm 的自相关函

数不同于其他粒径的变化,其自相关函数变化比较混

乱,没有统一周期,不同日期呈现不同的排放周期,迄
今为止,细微颗粒物的多周期性是一个新发现.
  粒径 0.5~0.99 μm,1~1.99 μm 和 2~4.99

μm 颗粒物的周期性明显,大约为 1 24 s,该周期刚好

对应于所选交叉路口处红绿灯 1 30 s 的周期,这表明

车辆排放的小粒径颗粒物(0.5~4.99 μm)在绿灯期

(~71 s)经 过 排 放、扩 散 和 沉 积,其 最 大 相 关 值

C max(τ),而在红灯期(~55 s)由于车辆停止相关函

数衰减.同样地,在图 2 中粒径>5.0 μm 颗粒物的周

期性不太明显.值得注意的是,所有颗粒物的相关函

数并不衰减趋于零,而是持续一段时间,粒径 0.03~
0.49 μm 的相关函数在-0.05~0.05 之间振荡,粒
径 0.5~0.99 μm,1~1.99 μm 和 2~4.99 μm 的相

关函数在-0.1~0.1 之间周期性振荡,而大粒径>
5.0 μm 颗粒物的相关函数较小,但尚未趋于 0(图

3).这表明产生排放积累作用.

图 2 不同粒径颗粒物浓度的自相关函数

Fig.2 Auto-correlation function of concentration for the different grain diameter
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图 3 不同粒径颗粒物浓度的较长时间自相关函数

Fig.3 Auto-correlation function in long time for the different grain diameter

  因为红绿灯从一个周期到下一个周期,排队的车

流启动时排放新的颗粒物,这些颗粒物和原先排放弥

散在大气的颗粒物累积在一起增加颗粒物的浓度,这
种反复排放导致长时间的影响,特别是细微颗粒物

(0.03~5.0 μm)影响较大.
2.2 颗粒物的功率谱、周期性和长时趋势

  以 1 h 为标准,筛选出每天连续的 3 600 个数据

点,并分别对其进行功率谱分析.在舍弃头尾的一到

两个数据点后,在 k =15 的条件下,取 N 为 3 5 9 9 来

计算 X 在频率为 1/240 s-1=0.0042 s-1 的数值.如
表 1 所示,直径为 0.03~0.49 μm 的颗粒物在 3 个

测量日所得到的周期有较大差异,分别为 1 64 s,400
s 和 5 1 4 s 并对应图 4 中的峰值.而其它分布得出的

周期大约为 1 24 s,这与选定的交叉路口的信号灯周

期 1 30 s 大致相符.

表 1 不同日期颗粒物变化的周期性

Table 1 Period of particulate matters at different date

粒径

Grain diameter(μm)

周期 Period(s)

April 1 st April 3 rd March 3 1 st

0.03~0.49 1 64 400 5 1 4

0.5~0.99 1 24 1 24 1 24

1.0~1.99 1 24 1 24 1 24

2.0~4.99 1 24 1 24 1 24

5.0~9.99 1 24 1 50 1 24

≥10.0 1 24 1 24 1 2 3

  由于粒径为 0.03~0.49 μm 的颗粒物的特殊性

质,有必要对其的功率谱进行进一步讨论.图 4 中每

一个峰值都对应于重要过程的主频率.在频率最小

时,最大的峰值对应于车辆尾气中细小颗粒物的排放

周期,而其他峰值则对应于间歇排放.图 4 不同日期
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的最 高 峰 分 别 发 生 在 0.006 1 s-1,0.0025 s-1 和

0.001 9 s-1处,即细小颗粒物的最大排放周期分别为

1 64 s,400 s 和 5 1 4 s.这也意味着细小颗粒物的排放

周期在每次排放中没有固定的周期.粒径分布于

0.03~0.49 μm 的所有周期图都给出了一系列的峰

值来代表车辆在晚高峰时期的排放模式.此外,达到

最大峰值所需要的时间可用于表示颗粒物的长时

趋势.

图 4 粒径 0.03~0.49 μm 颗粒物的周期

  Fig.4 Periodogram for grain diameter 0.03~0.49 μm

  图 5 为颗粒物大小在 0.5~0.99 μm 的周期图,
而粒径在 1~1.99 μm 和 2~4.99 μm 两个区间的周

期图与之类似.当频率为 0.008 s-1时,周期图中出现

的最大峰值对应于排放周期 T =124 s,这与交通灯

的周期相吻合并表示颗粒排放周期对信号灯控制的

依赖性.而其后的一系列峰值表示的是一系列不规则

的排放.图 6 和图 7 中所发现的峰值是由颗粒物浓度

的大幅度涨落造成的,并不代表由交通信号灯控制的

真实排放周期.此外,在最大峰值之前出现的最显著

峰值表示的是颗粒物排放的长时趋势性.事实上,信
号灯的控制对车辆的排放及其排放的累积效应有很

大的影响.这是因为信号灯的周期性变化,使得排队

等候的车辆在启动和刹车的循环过程中持续排放.而
新周期排放的颗粒物与之前周期的剩余颗粒物相叠

加,形成的累积效应使得总颗粒物浓度上升.累积效

应造成了长时影响,这也就对应于图 5~7 中最大峰

值前出现的一系列其它的代表长时趋势的小峰值.

图 5 粒径 0.5~0.99 μm 颗粒物的周期

Fig.5 Periodogram for grain diameter 0.5~0.99 μm
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图 6 粒径 5.0~9.99 μm 颗粒物的周期

Fig.6 Periodogram for grain diameter 5.0~9.99 μm

  功 率 谱 与 以 下 公 式 所 描 述 的 随 机 过 程

有关[21,22]:

  S(f k)= con st.|f k|η
, (4)

其中 f k 表示频率,指数η取值范围为 (0 <η< 2).
其中,当η=0 时表示白噪声,而η=2 则对应于 Wie-
ner 过程.为了探讨功率谱与公式(4)之间的关系,我
们在 log-log 坐标中,对粒径为 0.03~0.49 μm 的颗

粒物用分段的方式对其功率谱曲线进行相应的拟合

(图 8).得到指数η≈1.06,而这就包含了一个常见

于二极管和晶体管,以及高速公路交通中的自组织

临界(SOC)现象,其中包含了一个著名的幂律关系

图 7 粒径≥10.0 μm 颗粒物的周期

Fig.7 Periodogram for grain diameter≥10.0 μm

  图 8 在对数坐标中粒径 0.03~0.49 μm 颗粒物的功率
谱和拟合线

  Fig.8 Power spectrum and its fitting line for grain di-
ameter 0.03~0.49 μm in log-log coordinate
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S(f k)~ 1
f k
,我们称之为 1

f
噪声.与此类似,粒径为

0.5~0.99 μm,1 ~ 1.99 μm,2~4.99 μm,5.0~
9.99 μm 和≥10 μm 的指数η分别为 1.27,1.29,

1.03,0.50 和 0.24,这表明在时间的特征尺度上缺乏

幂律关系,即标度关系.因此,粒径分布在所有尺度上

的涨落是彼此相关的,而这又揭示了分形行为的

存在.

3 结论

  本研究分别于 2009 年 3 月 3 1、4 月 1 日和 3 日,
在香港一个典型的道路交叉口处测量交通高峰车辆

排放的 6 种不同粒径颗粒物(0.03~0.49 μm,0.5~
0.99 μm,1~1.99 μm,2~4.99 μm,5.0~9.99 μm
和≥10 μm)的粒子数浓度.通过对这些颗粒物浓度

的时间相关性分析,研究车辆排放细微颗粒物的演化

过程,结果表明,粒径 0.03~0.49 μm 颗粒物的相关

性变化呈现多周期性.与此相反,粒径 0.5 ~ 0.99

μm,1~1.99 μm 和 2~4.99 μm 颗粒物的相关性就

明显呈现出与交通红绿灯匹配的周期性,粒径 5.0~
9.99 μm 和≥10 μm 较大颗粒物的相关性较小.细微

颗粒物长时间相关函数非零值表明存在长时间持续

作用.功率谱的分析进一步证实了这 6 种不同粒径颗

粒物浓度的周期性和长时持续性,特别是粒径0.03~

0.49 μm 细微颗粒物,其功率谱呈现 S(f k)~ 1
fηk

的

标度关系,表明存在长时相关特性.
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