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● The  emission  reduction  causes  significant
change in organic aerosol composition.

● The  atmospheric  oxidizing  capacity  improved
during emission reduction.

● The  mixed  oxygenated  organic  aerosol
contributed higher during emission reduction.
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A B S T R A C T

Organic  aerosol  (OA)  is  a  major  component  of  atmospheric  particulate  matter  (PM)  with  complex
composition and formation processes influenced by various factors. Emission reduction can alter both
precursors  and  oxidants  which  further  affects  secondary  OA  formation.  Here  we  provide  an
observational analysis of secondary OA (SOA) variation properties in Yangtze River Delta (YRD) of
eastern  China  in  response  to  large  scale  of  emission  reduction  during  Chinese  New  Year  (CNY)
holidays from 2015 to 2020, and the COVID-19 pandemic period from January to March, 2020. We
found a  17%  increase  of  SOA proportion  during  the  COVID lockdown.  The  relative  enrichment  of
SOA  is  also  found  during  multi-year  CNY  holidays  with  dramatic  reduction  of  anthropogenic
emissions. Two types of oxygenated OA (OOA) influenced by mixed emissions and SOA formation
were found to be the dominant components during the lockdown in YRD region. Our results highlight
that these emission-reduction-induced changes in organic aerosol need to be considered in the future
to optimize air pollution control measures.

© Higher Education Press 2023

1    Introduction

Organic  aerosol  (OA)  is  one  of  the  main  components  of
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atmospheric particulate matter (PM) which has significant
impacts  on  air  quality,  public  health  and  climate  (IPCC,
2021). OA has multiple sources and complex evolution in
the  atmosphere  (Jimenez  et  al.,  2009),  and  is  usually
categorized  as  primary  OA  (POA)  and  secondary  OA
(SOA) (Zhang et al., 2011). POA is emitted directly, and
SOA  is  formed  from  the  oxidation  of  volatile  organic
compounds  (VOCs)  (Kanakidou  et  al.,  2005).  The
formation  of  SOA  is  related  to  a  series  of  physical
processes  and  chemical  reactions  (Aiken  et  al.,  2008)
which  is  affected  by  various  factors,  e.g.,  precursor
concentrations,  atmospheric  oxidation  capacity,  and
meteorological  conditions  (Donahue  et  al.,  2006;
Hennigan et al., 2009; Kim et al., 2018). There are many
precursors  of  SOA  (e.g.,  α-pinene,  isoprene,  toluene)
which  can  react  with  oxidants,  e.g.,  hydroxyl  radical
(·OH),  nitrate  radical  (NO3),  ozone  (O3),  and  hydrogen
peroxide  (H2O2)  (Chhabra  et  al.,  2011).  SOA  evolves
continuously  from  less  oxidized  (LO)  to  more  oxidized
(MO)  influenced  by  photochemical  activities  in  the
atmosphere  (Ng  et  al.,  2010;  2011;  Zhang  et  al.,  2011).
Less  or  highly  oxygenated  organic  molecules  (OOM  or
HOM) may also contribute a significant fraction to SOA
production  (Ehn  et  al.,  2014;  Liu  et  al.,  2021b;  Zhao
et al., 2021; Nie et al., 2022).
The  change  of  anthropogenic  emission  alters  the  level

of  both  precursors  and  oxidants  which  can  influence
secondary  aerosol  formation  widely  (Ding  et  al.,  2019;
Zhang  and  Geng,  2019;  Zhang  et  al.,  2019;  Cai  et  al.,
2022). Understanding the response of SOA to the change
of  pollutant  emission  is  essential  for  optimizing  the  air
pollution control strategies in the future, especially in the
regions  strongly  affected  by  human  activities.  As  strict
lockdown measures  to  restrain  the  spread of  coronavirus
disease  (COVID-19)  after  Chinese  New  Year  (CNY)  in
2020,  COVID-lockdown  can  be  considered  as  a
“controlled experiment” to investigate the responses of air
pollution to the large-scale forced emission reduction (Shi
and  Brasseur,  2020;  Laughner  et  al.,  2021;  Liu  et  al.,
2021a; Hu  et  al.,  2022).  Yet  despite  large  reductions  of
primary  pollutant  (e.g.,  NO2)  in  China  (Bauwens  et  al.,
2020),  there  were  still  several  haze  episodes  (Sun  et  al.,
2020b;  Huang  et  al.,  2021).  Besides  the  COVID
lockdown,  the  emission  reduction  of  anthropogenic
activity (Zhang et al., 2015a; Li et al., 2019; Yang et al.,
2020), changes of aerosol composition (Kong et al., 2015;
Zhao et al., 2017) and dominant role of secondary aerosol
formation  were  also  observed  during  the  public  holiday
and anniversary (Lin et al., 2020; Sun et al., 2020b; Wang
et  al.,  2021; Xu  et  al.,  2022; Zhou  et  al.,  2022b),  which
indicates  that  controlling  local  primary  source  emissions
might  have  a  limited  effect  on  improving  air  quality  in
some megacities (Jiang et al., 2015). Hence, the weeklong
CNY  holiday  can  be  considered  as  a  similar  condition
with a nationwide emission reduction, providing us ideal
experiments to explore the impacts of emission reduction
on secondary aerosol formation.
OA is  the  most  abundant  component  of  PM in  eastern

China  (Wang  et  al.,  2016;  Zheng  et  al.,  2016;  Li  et  al.,
2017b; Shang et al., 2021). The POA and SOA are often
referred  to  HOA  (hydrocarbon-like  OA)  and  OOA
(oxygenated  OA),  respectively  in  studies  using  aerosol
mass  spectrometry  (Zhang  et  al.,  2005).  POA  is  closely
related  to  emission  sources,  like  vehicles  (Ho  et  al.,
2022),  biomass  burning  (BBOA)  and  coal  combustion
(CCOA)  (Li  et  al.,  2017a;  Sun  et  al.,  2020a).  POA  has
been observed widely in YRD which is one of the most-
urbanized regions in China (Ye et al., 2017), and biomass
burning  plays  an  important  role  in  the  emission  of  POA
(Zhang et al., 2015b). BBOA and biomass/biofuel burning-
containing  particles  increased  significantly  during  the
haze  events  (Wang et  al.,  2014; Zhang et  al.,  2015d).  In
YRD, OOA dominates total OA (Li et al., 2017b), water-
soluble OA (Ge et al., 2017) and black-carbon-containing
particles  (Cui  et  al.,  2022)  resulting  from the  substantial
formation  of  secondary  organic  aerosols  (Xu  et  al.,
2019a)  which  is  associated  with  aqueous-phase  proces-
sing  and  photochemical  oxidation  (Huang  et  al.,  2020)
and  greatly  affected  by  summery  semi-volatile  organic
compounds  (Yu  et  al.,  2021).  Furthermore,  environment
condition  including  low  wind  speed,  high  relative
humidity  and  O3  can  also  favor  OOA  production  and
accumulation  (Xu  et  al.,  2019a;  Wang  et  al.,  2022a).
OOA has clear seasonal  variation in YRD (Huang et  al.,
2013;  Zhao  et  al.,  2020).  The  MO-OOA  associates  to
nitrate closely due to regional transport (Sun et al., 2020a)
in  winter,  while  the  low-volatile  MO-OOA  correlates
more  to  sulfate  than  nitrate  and  has  no  positive
correlations  with  relative  humidity  in  spring,  revealing  a
dominant  role  of  photochemical  oxidation  (Wang  et  al.,
2016).  Semi-volatile  LO-OOA  relates  to  nitrate  and
shows  a  negative  correlation  with  air  temperature  in
spring of YRD, suggesting that the variations of them are
driven  by  thermodynamic  equilibria  and  gas-to-particle
partitioning.  The  MO-OOA  and  low-volatility  OOA
increased  sharply  on  haze  days  (Zhang  et  al.,  2015c;
Zhang et al., 2015d), indicating that secondary formation
of  carbonaceous  aerosol  contributed  significantly  to
pollution (Hu et al., 2018; Wang et al., 2022b).
Considering  the  various  measures  to  control  air

pollution  and  their  complex  influences  on  atmospheric
chemistry,  here  we  select  typical  emission  reduction
periods  to  investigate  the  response  of  atmospheric
aerosols  to  primary  emission  change.  Based  on  field
observation  and  analysis,  we  demonstrate  the  change  of
major  gaseous  pollutants  under  emission  reduction  and
their impacts on organic aerosol composition in YRD.

2    Materials and methods

 2.1    Sampling site and measurements

The field observations were conducted from 1 January to
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12  March  2020  at  the  Station  for  Observing  Regional
Processes of  the Earth System (SORPES),  located in the
north-east  Nanjing  (118°57′10″E, 32°07′14″N).  As  the
suburban  site  in  Nanjing,  The  SORPES station  has  been
considered  as  a  regional  background  station  in  the  YRD
region because it is generally upwind from the city center
and  downwind  of  densely  populated  city  clusters
including  several  megacities  (Ding  et  al.,  2013b).  More
information about the SORPES station has been provided
in  previous  studies  (Ding  et  al.,  2016a).  The  entire
observation was classified into three stages: normal stage
(Pre-COVID),  lockdown  stage  (COVID-lockdown),  and
after-lockdown stage (Post-COVID) (Fig.  S6),  according
to the schedule of  COVID control  regulation adopted by
the government. The new-year days during the CNY (i.e.,
24–25  January)  was  excluded  because  of  possible
firework  effects  on  observation  for  COVID-lockdown.
The  observation  for  CNY  from  2015  to  2020  was  also
classified  into  three  stages:  pre-CNY  (the  two  weeks
before  the  CNY),  CNY  (one  week  starting  from  CNY)
and post-CNY (the two weeks after the CNY week).
The soot particle aerosol mass spectrometer (SP-AMS,

Aerodyne Inc., USA) was used to measure non-refractory
submicron aerosol composition (NR- PM1) (Onasch et al.,
2012; Massoli et al., 2015). The online measurement was
performed  in  laser-off  mode.  PM2.5  mass  concentration
was  measured  by  the  online  analyzer  (Model  5030
SHARP,  Thermo  Instruments,  USA).  O3,  carbon  mono-
xide  (CO),  nitric  oxide  (NO),  nitrogen  oxides  (NOx),
sulfur  dioxide  (SO2)  and  total  reactive  nitrogen  (NOy)
were measured by online analyzers (TEI 49i, 48i, 42i, 42i,
43i, and 42iY, Thermo Instruments, USA). In addition, an
atmospheric  heavy  metal  online  analyzer  (EHM-X200,
Tianrui Instrument, China) and an organic and elemental
carbon (OC-EC) analyzer (Sunset Laboratory, USA) also
measured  simultaneously.  Detailed  description  of  above
measurements  was  given in  previous  works  (Ding et  al.,
2013a; Virkkula et al., 2015; Qi et al., 2018; Wang et al.,
2018;  Liu  et  al.,  2019;  Chen  et  al.,  2021;  Yang  et  al.,
2021).  Observation  database  of  O3  and  NO2  in  different
sites  over  China  was  obtained  from  the  China  National
Urban  Air  Quality  Real-time  Publishing  Platform
supported by Ministry of Ecology and Environment.

2.2    Data processing and trajectory calculation

The  SP-AMS  data  was  processed  by  the  standard  Tof-
AMS  data  analysis  software  packages  (SQUIRREL
version v1.60P and PIKA v1.20P). The SP-AMS operated
in  the  common  environment,  so  the  typical  collection
efficiency  (CE)  value  of  0.5  was  valid  and  used  in  the
study  (Canagaratna  et  al.,  2007).  Ionization  efficiency
(IE)  calibrations  were  done  by  sampling  monodispersed
300  nm  dried  pure  ammonium  nitrate  particles  selected
with a differential mobility analyzer (DMA, model 3081,
TSI Inc., USA) into AMS. IE values were adjusted regu-

larly  according  to  the  periodical  mass-based  calibration.
The  relative  IE  (RIE)  for  OA,  sulfate  and  ammonium is
1.4,  1.2  and  4.0,  which  was  set  as  default  values.  Based
on  previous  AMS  measurements  in  the  laboratory  or
ambient,  the  RIE  does  not  have  significant  change  and
still  approaches  the  default  RIE  in  the  sampling  site
located  at  the  typical  urbanized  region  (Canagaratna
et al., 2007; Jimenez et al., 2016).
The  components  of  OA  were  determined  by  positive

matrix  factorization  (PMF)  using  PMF  Evaluation  Tool
version  3.04A.  We  conducted  PMF  analysis  on  the
organic  high-resolution  mass  spectra  (HRMS)  following
the method described in Ulbrich et al., (2009). Only ions
that  charge-to-mass  ratio  below  120  were  considered.
Five  OA  factors  were  identified  as  HOA,  MOA  (mixed
OA),  aged  MOA,  LO-OOA,  and  MO-OOA using  PMF.
The first factor is HOA (hydrocarbon-like OA) because it
has  significantly  high  signal  of  C4H7

+  and  C4H9
+  (Fig.

S1)  and  its  variation  correlates  well  with  BC which  is  a
primary  pollutant  (Fig.  S2).  HOA has  been  thought  as  a
surrogate  for  primary  combustion  OA emitted  massively
by vehicle in city (Zhang et al., 2005). Other four factors
are  OOA  which  have  higher  signal  of  CO2

+  or  CHO+.
The second and third factors are named as MOA (mixed
OA)  and  aged  MOA,  respectively.  The  fourth  and  fifth
factors  are  more  aged  SOA  (less  oxidized  oxygenated
OA,  LO-OOA and  more  oxidized  oxygenated  OA,  MO-
OOA).  More  detailed  explanation  about  identification  of
these  factors  is  provided  in  the  result  part  and  the
Supplementary material (SI).
The  72  h  backward  trajectories  were  calculated  and

clustered using the Hybrid  Single-Particulate  Lagrangian
Integrated  Trajectory  (HYSPLIT)  model  (Stein  et  al.,
2015).  We calculated backward trajectories  and distribu-
tion  of  the  surface  probability  of  the  simulated  air  mass
following the methods in Ding et al., (2013a; 2013c) and
Sun et  al.,  (2020a).  The airmass  initialized at  an  altitude
of 100 m.

3    Results

Figure 1 presents the comparison of OC/EC ratio before,
during and after CNY holiday in six years (from 2015 to
2020),  in  which  a  significantly  higher  value  of  OC/EC
can  be  observed  during  holiday  in  almost  all  years
compared  with  the  periods  before  and  after  the  holiday.
OC/EC ratio increased by 30% to 100% in CNY holiday
in  different  years,  showing  a  relative  enrichment  of
organic carbon. At the same time, NOx decreased dramati-
cally  during  CNY  holiday  (Fig.  S7).  Secondary  OC
(SOC) also  showed higher  concentration  during  CNY in
some years (Fig. S8). Since OC/EC can be considered as
an  indicator  of  the  level  of  secondary  OA  formation,
increased  OC/EC  and  SOC  imply  enhanced  secondary
formation of organic components during holiday in YRD
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(Turpin  and  Huntzicker,  1995; Cheng  et  al.,  2014; Feng
et al., 2022).
Besides  carbonaceous  aerosol,  we  also  analyzed  the

change in O3 and NO2 around the CNY in YRD and other
regions of China (shown in Fig. S3 and Fig. 2). The ΔO3
and ΔNO2 are defined by the difference between each two
stages (marked in each subplot in Fig. 2). Looking into O3
concentration,  it  substantially  increased  at  most  of  the
sites  in  China  during  holiday  (Figs.  2(a)  and  2(c)).  The
regions  with  higher  ΔO3  (greater  than  20  ppb),  i.e.  from
North China Plain to YRD, corresponded well to massive
NO2 reduction area (Figs. S3a and S3c). After holiday, O3
concentration  suddenly  dropped  at  most  sites.  The
variation of O3 and NO2 during holiday is consistent with
COVID  lockdown  period,  which  experienced  similar
emission  reduction.  Model  results  (Fig.  S4)  for  eastern
China  shows  that  lower  NOx  emission  resulted  in  O3
increasing  due  to  influence  of  VOC-limited  regime,
which  was  mentioned  by  previous  study  in  YRD  (Xu
et al.,  2017).  As a result,  atmospheric oxidizing capacity
could  enhance  (Huang  et  al.,  2021),  which  may  further
affect secondary aerosol formation.
To further investigate OA characteristics in response to

intense  emission  reduction,  we  selected  the  COVID
lockdown  period  to  conduct  field  observation  using
aerosol  mass  spectrometer.  The  overview  of  meteorolo-
gical  conditions  and  air  pollutant  concentrations  during
entire  measurement  period  is  presented  in  Fig.  3.  Total
aerosol  concentration  was  high  in  winter  without
lockdown due to the adverse diffusion conditions caused
by  lower  planetary  boundary  layer  (Ding  et  al.,  2016b),
fuel  combustion  for  residential  heating  (Wang  et  al.,
2019), and regional transport of air pollutants (Sun et al.,
2020a).  Most  of  pollutants  like  nitrogen  oxides  (NOx),
black  carbon  (BC),  and  other  aerosol  species  decreased
dramatically  during  the  COVID-lockdown  under  the
influence  of  emission  reduction.  The  mixing  ratio  of  O3

increased  during  lockdown  period.  Weakened  NO-
titration  effect  caused  by  the  sharp  decrease  of  NO
emitted from traffic (Wu et al., 2019) is a possible reason
for  the  rise  of  O3  since  the  site  is  generally  in  VOC-
limited  regime  (Xu  et  al.,  2017)  as  Fig.  S4  shown.  In
addition,  the  air  temperature  rose  slightly  from  pre-
COVID to post-COVID stage (mean values were 4.6, 7.3,
and  10.5  °C,  respectively)  together  with  the  decrease  of
relative  humidity  (mean  values  were  75.8%,  63.9%  and
60.9%).
The  comparison  of  aerosol  chemical  composition

including organics (Org),  sulfate (SO4
2–),  nitrate (NO3

–),
ammonium (NH4

+)  and  chloride  (Cl–)  before  and  during
lockdown  is  shown  in  Fig.  3.  Nitrate  was  the  dominant
component  before  COVID  accounting  for  39%  in
NR_PM1,  followed  by  OA.  This  is  consistent  to  the
tendency that the fraction of fine PM nitrate is increasing
in  YRD  in  recent  years  (Ding  et  al.,  2019;  Zhou  et  al.,
2022a). However, nitrate dropped significantly due to the
sharp  decrease  of  its  precursor  during  the  lockdown.
Meanwhile,  OA took  up  the  largest  proportion  (37%)  of
total  aerosol  mass.  The  concentration  of  all  OA  factors
decreased  during  the  lockdown  episode.  However,  the
chemical  composition  of  OA changed  significantly  from
Pre-COVID  to  COVID-lock  period.  HOA  took  up  the
highest  proportion  (26%)  in  OA  during  Pre-COVID,
while  it  decreased  dramatically  during  COVID-lock  due
to  the  reduction  of  anthropogenic  emission.  MO-OOA
mass  fraction  was  relatively  stable  (around  25%)  in  the
entire  sampling  period.  Compared  with  MO-OOA,  the
contribution of MOA and aged MOA boosted. The MOA
and  aged  MOA  became  the  dominant  OA  components
(with mass fraction of 35% and 24%, respectively) during
the COVID-lockdown.
As  mentioned  above,  two  special  types  of  OOA  were

found  during  the  measurement  period  which  were
identified  as  MOA  and  aged  MOA,  respectively.  It  is
noticed  that  the  both  factors  correlate  well  to  C2H4O2

+

and  C5H6O+  concurrently  (Fig.  4)  at  all  three  stages,
although  these  two  ions  indicate  different  OA  sources,
i.e.,  biomass  burning  (BB)  and  isoprene  epoxydiols-
derived secondary organic aerosol (IEPOX-SOA) (Aiken
et  al.,  2009; Hu et  al.,  2015).  The MOA and aged MOA
mass  spectrum  are  similar  (r  =  0.93).  The  two  factors
might  represent  OOA  influenced  by  biomass  burning
(Crippa et al., 2013; Zhang et al., 2015b) because they are
similar  to  oxygenated  BBOA  (Fig.  S1)  and  have  lower
fraction  of  C2H4O2

+  signal  than  typical  BBOA  (Aiken
et  al.,  2009).  The  signal  of  C5H6O+  is  also  higher  than
atmospheric  background  level  in  the  profile  of  these
factors.  Hence,  they  may also  be  influenced by  biogenic
emission  (Xu  et  al.,  2015;  Shilling  et  al.,  2018;
Shrivastava  et  al.,  2019),  which  needs  further  study.  In
addition,  they  may  be  the  mixture  of  BBOA with  OOA
(Crippa  et  al.,  2013)  related  to  regional  transport.  OA
from regional biomass burning (Hu et al., 2016; Li et al.,

Fig. 1    Comparison of  OC/EC during different  periods  (before  CNY,
during CNY and after  CNY) around Chinese New Year from 2015 to
2020.  Box  plots  represent  the  25th  and  75th  percentiles  and  the
whiskers stand for maximum and minimum values.
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2018;  Xu  et  al.,  2019b;  Huang  et  al.,  2020;  Li  et  al.,
2021),  biogenic  emission  (Fu  et  al.,  2016;  Wu  et  al.,
2020; Xu et al., 2021) and other sources can mix well and
reach  the  sampling  site  by  airmass  transport.  The  aged
MOA contains relatively more oxygen and less hydrogen
than  MOA.  The  higher  oxidation  degree  of  aged  MOA
implies  that  aged  MOA  may  stay  in  atmosphere  longer
than  MOA  with  additional  photochemical  oxidizing
process that makes the less oxidized component evolving
into the more oxidized component (Jimenez et  al.,  2009;
Huang et al., 2012).
Since MOA and aged MOA took up a high fraction in

OA  during  the  lockdown,  we  also  compared  OA
composition  in  each  type  of  airmass  cluster  before  and

during  lockdown  to  investigate  the  OA  source  and
potential  influence  of  regional  transport.  72  h  backward
trajectories were calculated and clustered into six types of
airmasses  (Fig.  S5).  The  airmasses  from  central  and
eastern  YRD region,  local  area,  and  northern  region  are
major contributors to the observation site. As presented in
Fig. 5, HOA mass fraction decreased during lockdown in
all  three  clusters,  showing  a  large  scale  of  primary
emission  reduction.  Meanwhile,  both  MOA  and  aged
MOA fractions exhibited a significant increase while LO-
OOA fraction dropped during lockdown. Since MOA and
aged  MOA  have  apparent  BB  signal,  the  increased
proportion  of  these  two  factors  indicates  the  enhanced
impact  of  BB-related  activities  during  the  COVID-lock,

Fig. 2    Change of 8 h moving average of surface O3 concentration before, during and after Chinese New Year (CNY) Holiday. The
unit  of  O3  is  μg/m3.  (a)  and (c)  the  change of  O3 concentration during CNY holiday minus that  before  CNY holiday in  2019 and
2020, respectively; (b) and (d) the change of O3 concentration after CNY holiday minus that during CNY holiday in 2019 and 2020,
respectively. The underlying graph is reference grid for longitude and latitude, and not involved with coastline, boundary line or any
other boundaries.
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such as domestic  heating by biomass (Mao et  al.,  2018),
which  was  less  affected  by  the  lockdown.  Besides,  the
isoprene concentration showed a much less decrease than
primary emission pollutants such as NOx, toluene, and EC
(Fig. S6), higher fraction of MOA and aged MOA is also
possibly  affected  by  biogenic  emissions.  The  fraction  of
MO-OOA  decreased  in  local  and  YRD  airmass  in  the
lockdown  period.  However,  MO-OOA  took  up  a  higher
proportion  in  the  airmass  from  the  NCP,  implying  a
relatively  higher  oxidation  state  of  OOA in  this  regional
transported  air  masses  to  the  observation  site  during  the
lockdown.
To  compare  the  changing  degree  of  primary  and

secondary  OA  during  the  lockdown,  the  ratio  of  OOA
during COVID-lock versus pre-COVID and that of HOA
(following  the  method  in  Huang  et  al.,  (2021))  was
presented  in  Fig.  6.  It  can  be  observed  that  the  OOA
decreased much less than HOA during COVID-lock. The
ratio  of  ΔOOA  during  lockdown  was  much  higher  than
ΔHOA in all types of clusters (ΔOOA/ΔHOAlock/pre larger
than 150%), illustrating a generally enhancement of SOA
formation  compared  to  the  large  scale  of  primary
emission  reduction.  The  ratio  of  ΔOOA/ΔHOAlock/pre
differed  among  different  airmass.  The  Local  airmass

presented  the  highest  ratio  of  ΔOOA/ΔHOAlock/pre,
implying  a  substantial  secondary  formation  of  OA.  This
ratio  was  larger  in  the  Northern  airmass  (~300%)  than
that in the YRD airmass (~200%) which provided further
evidence that OA tend to get more aged during lockdown
in northern part of China compared to the YRD region.
To further investigate the relative changes of secondary

aerosol species over primary aerosols, the change ratio of
OA/EC,  NO3

–/EC  and  SO4
2–/EC  between  COVID-lock

and  Pre-COVID  period  was  calculated  in  each  airmass
cluster  and  the  results  are  shown  in  Fig.  7.  Overall,  the
change  rate  of  OA/EC  (0.16,  0.21  and  0.46)  was  all
positive  in  the  Local,  YRD,  and  Northern  airmasses,
indicating  the  promoted  secondary  formation  of  OA  in
the lockdown period. The O3 mixing ratio doubled during
the COVID-lock. Such sharp O3 enhancement induced by
the  drop  of  NOx  and  weakened  NO titration  effect  (Fig.
S3 and S4) could be the major factor leading to promoted
OA  formation.  The  change  ratio  of  sulfate  was  only
positive in Northern airmass cluster during the lockdown.
As  for  the  period  controlled  by  local  and  YRD airmass,
the  relative  increase  of  organics  is  higher  than  that  of
sulfate  and  nitrate  during  the  lockdown,  implying  a
significant  strengthened  SOA  formation.  The  nitrate

Fig. 3    Time  series  of  hourly  averaged  gaseous  pollutants,  meteorological  parameters,  combustion  aerosol  and  non-refractory
aerosol species (Org, NO3

–, SO4
2–, NH4

+, Cl–) from January to March in 2020. The pie charts present the average PM1 and organic
aerosol (OA) composition during the pre-COVID and COVID-lockdown periods.
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formation was suppressed in all  three clusters  during the
lockdown  caused  by  a  dramatic  decrease  of  anthropo-
genic  NOx  emission  from  diminished  transportation
activities (Fig. S6).

4    Conclusions and implications

In  this  study,  we  investigated  the  characteristics  and
impact factors of organic aerosol in response to emission
reductions  in  western  YRD  region.  We  observed  a
noticeable  increase  of  OC/EC  ratio  during  the  CNY
holidays,  indicating  a  relative  enrichment  of  secondary
organic  aerosol.  The  OC/EC  ratio  was  higher  than  5

during holidays in most years. Increased O3 was found in
majority  of  cities  in  China  during  the  CNY  holidays,
especially from North China Plain to the YRD region. It
implies  that  SOA  formation  might  promote  during
holiday affected by O3 boosting.
Further,  we  measured  organic  aerosol  using  SP-AMS

and  made  analysis  by  PMF.  Two  types  of  mixed  OOA
factors  were  discovered  which  were  related  to  both
anthropogenic  and  biogenic  emissions  at  the  same  time.
With  massive  reduction  of  fossil  fuel  and  vehicle
emissions  during  the  lockdown,  MOA  and  aged  MOA
became the dominant components accounting for 59% of
the  total  OA  mass,  which  may  be  influenced  by  mixed
sources including BB and regional transport of aged OA.

Fig. 4    Scatter plots of the mixed OA (MOA) and aged mixed OA (Aged MOA) vs. the C2H4O2
+ and C5H6O+ ions. The C2H4O2

+

and  C5H6O+  ions  are  tracer  ions  of  biomass  burning  and  IEPOX-SOA respectively  (Aiken  et  al.,  2009; Hu  et  al.,  2015).  The  “r”
stands for the Pearson correlation coefficient. The colors of the points represent the observation periods. The units of OA factors and
ions  concentration  are  μg/m3.  (a)  MOA  mass  concentration  vs.  C2H4O2

+  mass  concentration;  (b)  MOA  mass  concentration  vs.
C5H6O+  mass  concentration;  (c)  Aged  MOA  mass  concentration  vs.  C2H4O2

+  mass  concentration;  (d)  Aged  MOA  mass
concentration vs. C5H6O+ mass concentration.
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The  less  decrease  in  SOA  and  sharp  increase  in  O3
mixing  ratio  indicate  rising  atmospheric  oxidation
capacity to promote SOA formation during COVID-lock.
Furthermore,  SOA  formation  was  stronger  in  airmass
transported  from  the  NCP  compared  to  that  from  the
YRD  and  local  regions.  Overall,  our  study  provides  an
insight  that  organic  aerosol  composition  changes

markedly  in  response  to  emission  reduction  scenarios
including  air  quality  control  during  large  events,  public
holidays,  and  future  emission  reduction  conditions.
Therefore,  this  emission-reduction-induced  changes  of
organic  aerosol  needs  to  be  considered  to  optimize  the
pollution control measures in the future.
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