
书书书

第
!"

卷 第
#

期

!$$%

年
&&

月
大

!

气
!

科
!

学

'()*+,+-./0*12.3456.,

7

(+0)898)+*8+,

:.2;!"

!

<.;#

<.=>!$$%

收稿日期
!

!$$? $? !@

!

!$$% $A !%

收修定稿

资助项目
!

中国科学院创新项目
B-'C!D9EDF$@

"中国科学院院长重点基金和中国科学院#引进国外杰出人才$计划#沙尘输送及其气候

环境影响的数值模拟$

作者简介
!

张美根!男!

&"#?

年出生!博士!研究员!主要从事大气环境方面的研究%

GD61)2

&

6

H

I(1*

H!

61)2>)1

7

>18>8*

多尺度空气质量模式系统及其验证

!!"

东亚地区对流层臭氧及其前体物模拟

张美根

中国科学院大气物理研究所大气边界层物理和大气化学国家重点实验室!北京
!

&$$$!"

摘
!

要
!

利用一个多尺度空气质量模式系统对东亚地区
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年春季对流层臭氧及其前体物的输送与演变过程进

行了模拟%为了检验模式系统模拟臭氧演变过程的能力!将模拟的臭氧浓度及其与之紧密相关的化学物种浓度!

如
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自由基"

FJ
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自由基"一氧化氮"二氧化氮"一氧化碳"乙烷和乙烯!与
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期间两架飞机在西北太

平洋上空获取的大量观测资料进行了比较%比较结果表明!模拟值的平均值与相应的观测值具有相当好的一致

性!且绝大多数模拟值在相应观测值的
!

倍范围之内'模拟的化学物种浓度的时空分布与观测结果基本相符'模

式系统对于非甲烷烃中不同化学物种的输送与转化过程的处理是基本合理的!反映了光化学生成和平流层输送

等过程对对流层臭氧浓度分布的影响%
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多年来!人口众多的东亚地区随着工业

生产的发展和人民生活水平的提高!化石燃料的大

量使用和人们对能源的需求日益增加!使排向大气

的工业废弃物如二氧化硫(

9J

!

)"氮氧化物(

<J

X

)

和颗粒物等急剧增加%与此同时!交通运输业的发

展"机动车大量增加!也使机动车尾气的排放物如

<J

X

和碳氢化合物(

F'

)等急剧增加*
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%此外!

东亚地区的森林大火和燃烧秸秆等也会产生大量

<J

X

和颗粒物等%

9J
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<J

X

"碳氢化合物和颗粒

物排放的大量增加!使得该地区大气污染"酸雨等

一系列环境问题极为突出%有研究表明!在近几十

年内东亚地区低层大气臭氧浓度增加快于其他北半

球中纬度地区*

A

!

?

+

%与欧洲相反!
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世纪
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年代

以后东亚地区大气边界层内的臭氧继续增加%臭氧

浓度增加可能与其前体物的排放增加有关*

?

+

%

东亚地区的污染排放对大气环境变化和气候变

化的影响已经引起了世界范围的广泛关注%在东亚

和西北太平洋地区先后进行的多次大规模的观测实

验!如
MGPDE+,5Z

(

M18)3)8GX

7

2.015.0

T

P),,).*D

E+,5

7

(1,+Z

)

*

%

+

"

KL4'GDM

(

KL4*,

7

.051*Q'(+6)D

812G=.2/5).*.=+05(+M18)3)8

)

*

#

+和
4'GD4,)1

(

4+0.,.2

'(10185+0)I15).*GX

7

+0)6+*5D4,)1

)

*

\

+

!以探讨大气污

染物的长距离输送和化学过程对于区域和全球大气

组分的影响%在这些观测试验和相关理论研究中!

对流层臭氧是一个研究焦点%因为臭氧作为一种强

氧化剂!在对流层大气化学过程中起着重要作用!且

臭氧在
">#

"

6

附近的大气红外窗区有一个很强的吸

收带!使对流层臭氧成为一个非常重要的温室气体%

另外!近地层臭氧是一种重要的污染大气成分!其浓

度增加将直接危害生态环境!高臭氧浓度对人和动

物的呼吸系统有严重的破坏作用%最近几年的研究

表明!近地层臭氧体积分数达到
$>&̂ &$

_#时就会引

起人的呼吸道发炎!浓度达到
%̂ &$

_#时就会危及人

的生命'同时近地层臭氧浓度增加是造成一些地区

森林大片死亡的重要原因之一%

在过去
A$

年内!随着对臭氧研究的深入!大气

光化学模式有了长足的发展%同时!大气光化学模

式在大气污染物的演变过程研究和空气质量控制的

决策方面也发挥了很重要的作用%目前!大气光化

学模式有多种!
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和
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+对世界上主要的

几个模式的性能和特点进行了评述%我国科学家在

对流层臭氧研究和模式发展方面做了很多工作*
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本文将利用一个多尺度空气质量模式系统*
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+对
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年春季东亚地区对流层臭氧空间分布及其变化过程
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东亚地区对流层臭氧及其前体物模拟
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进行模拟!并利用
KL4'GDM

观测期间获取的大量与

J

A

相关的观测资料以检验模式系统对对流层臭氧输

送及其转化过程的模拟能力%
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模式系统介绍

本研究所采用的模式系统主要由两部分组成&

气象模式和化学输送模式%关于模式系统特点和构

成方面的更多内容参阅文献*
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+%本研究中!
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主要关心的气态和固态的污染物物种列于

表
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!关于模式参数的选取及其输入资料的来源参

阅文献*
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化学输送模式模拟区域的中心点为(
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)的寿命还是相当长的!它们的初始

和边界条件对于
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的浓度分布可以有很大的影

响!因此!在确定初始和边界条件时尽量使用这些

物种的观测值!并选取同类观测值中的低值 (以充

分反映模拟区域内的污染物排放对污染物浓度分布

及其化学过程的影响)!如
J

A

和
'J

的初始值为
A$

&̂$

_"和
&!$ &̂$

_"
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模拟结果
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度分布进行了模拟%文献*

&A

+中的研究结果表明!

模式系统模拟的风向"风速"温度和湿度与

KL4'GDM

和
4'GD4,)1

观测期间三架飞机上获取

的观测资料具有非常好的一致性!模式系统很好地

再现了许多观测到的重要分布特征!能够为研究大

气污染物的输送与演变过程提供可靠的气象参数%

与部分
KL4'GDM

观测期间获取的
'J

与
J

A

观测

浓度相比!模拟值与观测值基本一致!说明模拟的

'J

和
J

A

的浓度分布基本是合理的*

&\

+

%模拟的其

他一些化学物种(如黑碳*

&@

+和有机碳气溶胶*

&"

+

)浓

度及其空间分布也与观测结果进行了比较!从不同

角度检验了模式系统的模拟能力%

为了较全面地检验模式系统对臭氧及其紧密相

关的化学物种如
JF

基(

JF

)"

FJ

!

"

<J

"

<J

!

"

'J

"

'

!

F

#

和乙烯(

'

!

F

?

)的浓度分布与时空变化

的能力!我们将
KL4'GDM

期间两架飞机(

Y'D@

和

MDAZ

)在西北太平洋上空获取的观测值与模拟值进

行了比较%

KL4'GDM

观测期间(

!$$&

年
!

月底到

?

月初)!

Y'D@

和
MDAZ

以香港"冲绳和东京为基地

对南海"东海"黄海和西太平洋地区的广大海域进

行了
?$

余次的强化观测!每次观测时间都在
@

个

小时以上!其中
Y'D@

的飞行高度可达
&![6

%由

于飞机的观测频率较高(超过
&

分钟
&

个值)"飞行

速度很快!所以在比较模拟值与飞机观测值时!我

们取飞行过程中每
%

分钟的平均值为基值(如经度"

纬度"飞行高度"飞行时间"风速"温度"污染物浓

度等)!然后根据这些平均经度"纬度"高度和时间

在模式输出结果中找出相应的计算值%

表
!

和表
A

展示的是模拟值与观测值比较时的

一些统计结果%表中
<

是样本数!

'

6

与
'

.

为模拟

值与观测值的平均值!

L

8

为模拟值与观测值比值

的平均值!

M

&>%

与
M

!

为模拟值在观测值的
&>%

倍与

!

倍范围内的百分比!

PZ

(

5(+P+1*Z)1,

)和
<PZ

(

5(+<.0612)I+QP+1*Z)1,

)表示平均偏差和平均

偏差百分比!

LP9G

(

5(+L..5P+1*9

f

/10+G00.0

)

和
<PG

(

5(+<.0612)I+QP+1*G00.0

)为误差均方

根和平均误差百分比%

需要说明的是!表
!

"

A

中关于
<J

和
<J

!

的统

计仅限于其观测值(体积分数)小于
@$$̂ &$

_&!和

&!$$̂ &$

_&!及其相应的模拟值%被剔除的观测资料

虽然很少!但观测值很大!如
Y'D@

观测资料中被剔

除的
<J

和
<J

!

仅为
&

个和
#

个!但其最大值分别

为
&A\&̂ &$

_&!和
?A!$$̂ &$

_&!

!且模式系统不能产

生这些高值%由表
!

与表
A

可以看到!平均模拟值

表
D

!

模拟值与
GH)I

观测值!体积分数"比较时的一些统计结果

:,@&-D

!

*','(5'(+,&5%66,.(-519'<-+16

;

,.(513519'<-612-&.-5%&'5B('<1@5-.8,'(13513@1,.2GH)I

<

'

6

'

.

L

8

M

&>%

-

] M

!>$

-

]

PZ <PZ

-

] LP9G <PG

-

]

JF

(

&$

_&!

)

&$$$ $>!$ $>&A &>#$ ?!>A #@>\ $>$\ %%>" $>&! #\>A

FJ

!

(

&$

_&!

)

&$$$ &!>@ &$>A &>!@ #@>@ "$>! !>?\ !?>$ ?>@& AA>!

<J

(

&$

_&!

)

@%@ A&>$ ?#>" A>"# !#>A ?A>\ _&%>" _AA>" \&>$& \A>%

<J

!

(

&$

_&!

)

##% \\>A \">% \>#@ !#>A ?%>" _!>!$ _!>\ &A%>%\ @?>#

'

!

F

#

(

&$

_"

)

&$&@ &>&? &>!\ &>$! #?>% "A>$ _$>&! _">\ $>%? A&>\

'

!

F

?

(

&$

_"

)

#?@ $>$" $>$" !>\! !">@ ?@>A _$>$& _#>% $>!$ #">?

'J

(

&$

_"

)

&$\! &A%>$ &%%>A $>"% \@>? "?>? _!$>!" _&A>& #$>%& !\>$

J

A

(

&$

_"

)

&$@& \?>" %@>@ &>?# #A>\ @&>% &#>$% !\>A ?&>$& ?%>@

表
E

!

模拟值与
?)EJ

观测值!体积分数"比较时的一些统计结果

:,@&-E

!

*,6-,5:,@&-C@%'91.?)EJ

<

'

6

'

.

L

8

M

&>%

-

] M

!>$

-

]

PZ <PZ

-

] LP9G <PG

-

]

JF

(

&$

_&!

)

"$" $>!% $>&" &>@% ?#>% #">A $>$\ A%># $>&A %$>"

FJ

!

(

&$

_&!

)

&!" &#>&! &@>@% &>$A #&>! @A>\ _!>\A _&?>% ">#@ A%>#

<J

(

&$

_&!

)

"\? ?&>&\ A?>#" &>\! A$>& #&>@ #>?\ &@>\ #$>#A \!>\

<J

!

(

&$

_&!

)

\A$ &A\>&! &$@>"% !>$& A#>\ %\>? !@>&\ !%>" &?\>#$ \#>%

'

!

F

#

(

&$

_"

)

&$?& &>?$ &>%# $>"\ ##>\ "A># _$>&# _&$># $>%@ !">?

'

!

F

?

(

&$

_"

)

\\A $>&A $>$" A>!" A&>@ ?">" $>$? A@>% $>!$ "$>$

'J

(

&$

_"

)

&$%$ &%?>@ &@A>" $>"? \A>! "?>! _!">&@ _&%>" \#>A! !@>?

J

A

(

&$

_"

)

&$@? #?>A %?>& &>!@ \@>" "!>" &$>&A &@>\ !&>#& !">!

"!"

#
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与观测值大致相当!除
<J

"

<J

!

和
'

!

F

?

外!模拟

值与观测值比值的平均值都在
!

倍范围内!模拟值

在观测值
!

倍范围内的概率都大于
#@]

!并且
'J

和
'

!

F

#

的概率均大于
"$]

!

J

A

也都好于
@&]

%此

外!模式低估了
'J

浓度!而高估了
JF

和
J

A

浓度%

值得注意的是!

JF

与
FJ

!

的模拟值与观测值

比值的平均近乎于
&>%

倍范围内!

JF

模拟值在观测

值
!

倍范围内的概率为
#@>\]

和
#">A]

!而
FJ

!

达

到了
"$>!]

和
@A>\]

%这说明三维化学输送模式模

拟自由基的能力与一维化学模式相当!因为在观测

资料约束下!许多一维化学模式所模拟的
JF

与

FJ

!

浓度与观测值的平均比值也就在这个范围

内*

!$

!

!&

+

!而三维化学输送模式的一个明显特点则是

能够提供三维空间分布!且不需要提供观测资料%

<J

"

<J

!

和
'

!

F

?

的模拟值与观测值存在较

大差异!一方面可能与源的不确定性有关!如
<J

和
<J

!

的闪电产生量以及平流层向对流层输送等

都未能在模式中予以考虑!而这些对于对流层中上

层
<J

和
<J

!

的分布具有很重要的影响%由图
A1

可以看到!在
@[6

以上观测到许多
<J

浓度高值%

另一方面是它们的化学活性很强!而模式
@$[6

的

网格很难正确反映它们的精细空间结构%

表
!

和表
A

中的观测值是在广阔的西北太平洋

上空获取的!前后观测时间相差一月有余%由于污

染源排放的不均匀性和气象条件的差异以及输送与

转化过程的复杂性!这些观测值显示了很强的时空

变化%为了检验模式系统模拟时空变化的能力!我

们在图
&

#

@

中对
JF

"

FJ

!

"

<J

"

<J

!

"

'J

"

'

!

F

#

"

'

!

F

?

和
J

A

浓度值与相应模拟值随高度的

变化进行了比较%

JF

的产生不仅与太阳辐射有关!而且还与大

气中水汽含量和一些化学物种浓度有关%从图
&

可

以看到!模拟的
JF

浓度值与观测值的分布基本上

是相似的!但总的结果是模拟值大于观测值%模拟

值与观测值线性回归时的相关系数为
$>@$

和
$>@A

!

模拟值是观测值的
&>%#

和
&>A#

倍%模式高估
JF

浓度值在许多一维光化学模式模拟中也常常存

在*

!$

!

!&

+

%

JF

浓度观测采用的是
4KFJ9

观测系

统*

!!

+

!这个观测系统的综合误差(

!

$

)为
%$]

%所

以模拟结果还是相当合理的%

图
&

!

KL4'GDM

观测期间
Y'D@

(第
\

次至第
&\

次飞行)和
MDAZ

(第
@

次至第
&"

次飞行)观测到的
JF

浓度(深色圆点)及其相应的模拟值

(浅色三角)随高度的分布

R)

H

>&

!

JS,+0=+Q

(

Q.5,

)

1*Q6.Q+2+Q

(

50)1*

H

2+,

)

=+05)812=10)15).*,)*JF8.*8+*5015).*,Q/0)*

H

5(+Y'D@32)

H

(5,$\5.&\1*Q5(+MDAZ

32)

H

(5,$@5.&"

$A"
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气
!

科
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学
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!!

JF

与
FJ

!

在大气中的转换是非常迅速的%

JF

与
'J

"

<PF'

等反应生成
FJ

!

!而后
FJ

!

会很快与
<J

等反应!重新转化为
JF

!因而
FJ

<

(

bJFdFJ

!

)通常具有很好的守恒性%从图
!

可

以看到!

FJ

!

模拟值与观测值的分布非常相似!其

相关系数分别为
$>"&

和
$>@$

!模拟值是观测值的

&>!?

和
$>@#

倍%

图
!

!

同图
&

!但为
FJ

!

R)

H

>!

!

916+1,)*R)

H

>&S/53.0FJ

!

<J

<

在对流层臭氧的生成过程中起着关键性

的作用!其来源有很多(如化石燃料的燃烧"土壤

自然排放和闪电)!在大气中的变化非常复杂(牵涉

到气相"液相和非均相化学过程)%与
JF

和
FJ

!

不同!

<J

和
<J

!

很大一部分是直接排放到大气中

的!而且排放源绝大部分位于边界层内!除了
<J

以外!它们的高浓度值几乎集中在边界层内(图
A

"

?

)%图
A

"

?

仅给出
<J

和
<J

!

观测值(体积分数)

分别小于
@$$̂ &$

_&!和
&!$$̂ &$

_&!及其相应的模

拟值!因为这些被剔除的观测值非常大!而模式系

统不能产生这些高值%为了更合理地显示浓度值随

高度的变化!在绘图时没有考虑这些异常值%由图

A

"

?

可以看到!大气中
<J

和
<J

!

的体积分数绝

大部分小于
&$$̂ &$

_&!和
A$$̂ &$

_&!

!浓度高值集

中在
A[6

以下的对流层下层!模拟的浓度分布与

观测结果基本相似%二者之间的线性相关分析表

明!模拟值约为观测值的
$>#$

倍!相关系数仅为

$>A?

%相对于
<J

!

<J

!

的观测值与模拟值吻合得

好些!其模拟值为观测值的
$>\#

倍!相关系数可

达
$>?"

%

'J

是大气中一种重要的化学活性含碳化合

物!与
JF

和
FJ

!

自由基有着密切的关系!在对

流层
J

A

形成过程中起着非常重要的作用%大气中

'J

来源比较复杂!矿物质不完全燃烧"森林大火

和其他生物质燃烧是
'J

的重要来源%海洋排放也

是大气
'J

的一个源%此外!大气中一些碳氢化合

物也可以被氧化为
'J

%由于
'J

的来源比较复杂!

加上它的寿命比较长(自由大气中可超过二个月)!

因而长距离输送很重要(在区域模式中侧边界的正

确选取对浓度分布的影响显得十分重要)%

由图
%

可以看到!

'J

在大气中分布非常不均

匀!同一高度浓度值差异很大!这主要受污染源排

放和输送有关'

'J

高浓度值出现在
![6

以下的边

界层内!这主要与其主要排放源在地面有关'在高

度
#[6

左右监测到
'J

的体积分数可以超过

A$$̂ &$

_"

!这可能与东南地区的生物质燃烧和热

对流抬升或长距离输送有关*

&\

+

%模拟的
'J

浓度

分布与观测结果非常相似!但模拟值不能很好反映

观测到的
'J

浓度极大值%一方面是模式不能很好
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反映污染源(如森林大火和农作物秸秆焚烧等排放

的
'J

)的排放强度及其时间变化!另一方面是模

式的水平格距 (

@$[6

)比较大!不能分辨诸如城市

烟羽等污染物浓度分布%

与
'J

相似!

'

!

F

?

和
'

!

F

#

的排放源主要在近

低层内!但与
'

!

F

#

相比!

'

!

F

?

浓度随高度递减得

比较快(见图
#

"

\

)!这是因为烯烃与
JF

反应速率

比烷烃快%比较模拟值与观测值的垂直分布可以发

现!二者之间具有相当好的一致性%这说明模式系

统对于
<PF'

的源排放及其输送与转化过程的处

理是相当合理的%

对流层
J

A

的重要来源是平流层注入和对流层

大气中发生的光化学过程%对流层大气中产生
J

A

的光化学过程与
<J

<

"

F'

以及
'J

的光化学反应

有关%对流层中
J

A

浓度分布不仅取决于输送过

程!而且取决于产生与消耗过程%通常情况下!受

对流层顶稳定层结的影响!平流层
J

A

很难进入对

流层!同时对流层上层
J

A

前体物的浓度通常很低!

J

A

的光化学生成量很小!所以对流层上层
J

A

浓度

一般比较低%由图
@

可以看到!在
@[6

以上的大

气层中
J

A

浓度有时很高!其体积分数超过了
!%$̂

&$

_"

!这说明平流层下层
J

A

浓度很高!有时因对

流层顶的折叠或裂缝使得富含
J

A

的平流层大气注

入对流层!从而引起对流层上层
J

A

浓度高值%在

对流层的中"下层!

J

A

主要来源于光化学过程!其

浓度一般在
&%̂ &$

_"

#

&$$̂ &$

_"之间%图
@

中
J

A

浓度分布表明!模式系统合理地描述了
J

A

浓度的

时空分布!基本反映了平流层臭氧对对流层的贡献

和对流层光化学过程在对流层臭氧形成过程中的作

用!再现了许多观测到的重要特征%从图
@

也可以

看到!在
#[6

以上的对流层大气中
J

A

浓度被高估

了!这说明模式系统过高地估算了平流层
J

A

向对

流层的输送%

K

!

小结

本文利用一个多尺度空气质量模式系统模拟东

亚地区
!$$&

年春季
J

A

及其前体物浓度的时空分

布%为了检验模拟结果的合理性!将模拟的
JF

"

FJ

!

"

<J

"

<J

!

"

'J

"

'

!

F

?

"

'

!

F

#

和
J

A

浓度值

与
KL4'GDM

观测期间两架飞机上获取的观测值进

行比较%比较结果表明&平均模拟值与观测值大致

相当!除
<J

"

<J

!

和
'

!

F

?

外!模拟值与观测值比

值的平均值都在
!

倍范围内!模拟值在观测值
!

倍

范围内的概率都大于
#@]

!并且
'J

和
'

!

F

#

的概

率均大于
"$]

!

J

A

也都好于
@&]

'模拟的
J

A

及其

前体物的浓度分布与观测结果具有相当好的一致

性!模式系统很好地反映了东亚地区臭氧的输送与

形成过程!再现了许多观测到的重要特征!但模拟

的
<J

和
<J

!

的浓度值与观测值相差较大(这个问

题在其他模式系统中同样存在)%
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