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摘　要　　结合新近评估的东亚地区污染源资料，作者利用一个耦合的区域化学输送模式

系统以探讨东亚地区春季期间气象过程、气相与液相化学过程、非均相化学过程、气溶胶

过程和干湿沉降过程对二氧化硫输送及转化过程的影响，并研究二氧化硫和硫酸盐气溶胶

的空间分布及变化特征。模拟的二氧化硫和硫酸盐气溶胶的浓度值与２００１年春季飞机和

地面获取的观测值进行了比较。比较结果显示，模拟值与观测值具有很好的一致性，模式

系统很好地反映了二氧化硫和硫酸盐气溶胶的分布特征和变化规律，再现了许多观测到的

重要特征，为进一步分析模拟结果奠定了基础。
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１　引言

硫酸盐气溶胶 （ＳＯ２－４ ）是影响地球大气系统能量收支的一种重要物质，其浓度变

化一方面影响着对流层化学循环和化学平衡，另一方面影响着地气系统的辐射收支，

并最终影响气候变化［１，２］。ＳＯ２－４ 同时是一种重要的污染物和致酸物质，能引起大气污

染、酸雨等一系列环境问题。对流层ＳＯ２－４ 主要来自于自然和人类活动 （包括工业活

动、化石燃料的燃烧及生物质燃烧等）所排放的二氧化硫 （ＳＯ２）。２０世纪８０年代以

来，东亚地区是世界上经济发展和人口增加最快的地区之一，也是大气污染物 （如

ＳＯ２）的排放量增加较快的地区之一。ＳＯ２的排放量从１９９０年的３３．７Ｔｇａ－１到１９９７

年的３９．２Ｔｇａ
－１［３］。据预测，２０２０年的排放量可达４０～４５Ｔｇａ－１

［３］。东亚地区ＳＯ２

排放量的增加一方面使中国大陆和台湾、香港以及日本、韩国等国家和地区成为世界

上少有的重酸雨区之一，另一方面使大气中ＳＯ２－４ 增加，辐射强迫作用加强，最终影响

亚洲乃至全球气候和生态环境。

大气中ＳＯ２转化为ＳＯ
２－
４ 是一个非常复杂的过程，它涉及到气相化学过程、液相化

学过程、气溶胶过程和非均相化学过程。在２０世纪６０～７０年代，大气化学家们已经



认识到ＳＯ２对ＳＯ
２－
４ 分布的影响很大，但因缺少污染源资料、缺少用于确定模式输入参

数和评价模式性能的观测资料、计算机速度和内存的不足等因素的限制，直到２０世纪

８０年代后才相继设计和完善了一批区域酸沉降模式，其中著名的有 ＡＤＯＭ
［４］、

ＳＴＥＭ
［５］和ＲＡＤＭ

［６］。自２０世纪８０年代末以来，中国科学家根据中国的实际情况和

需要也建立或发展了一些酸沉降模式［７～１３］，其中既有适用于我国局部地区的模式，也

有适用于研究酸雨形成机制、分析我国各地区及东亚各国和地区物质输送的模式。这

些模式对化学过程的处理相对比较简单 （主要是为了弥补我国计算机资源的不足），但

这些模式及其结果对认识我国及东亚地区的酸性污染物及酸沉降分布特征、不同地区

不同国家之间的污染物输送规律以及我国和东亚地区的酸雨形成机制都具有非常重要

的意义［１１，１４］。

本研究利用一个新近发展的区域化学输送模式系统，采用新近评估的污染源资料，

探讨东亚地区春季期间气象过程 （风场、温度场、湿度场、云和降水过程）、气相与液

相化学过程、非均相化学过程、气溶胶过程和干湿沉降过程在ＳＯ２输送及转化过程中

的作用，并研究东亚地区ＳＯ２和ＳＯ２－４ 浓度的空间分布及变化特征。本文主要介绍模式

系统的构成、输入资料的处理以及模式的验证。

２　模式介绍

模式系统主要由区域大气质量模式系统 （ＣＭＡＱ）和区域大气模式系统 （ＲＡＭＳ）

两部分组成。ＣＭＡＱ是美国环境保护局最新一代空气质量模式系统 （Ｍｏｄｅｌｓ３）的核

心部分，可用于研究城市和区域尺度对流层臭氧、酸沉降、大气能见度、大气颗粒物

和其他的污染问题［１５］。ＣＭＡＱ吸纳了许多最新研究成果，本研究使用的ＣＭＡＱ是在

１９９９年版本的基础上发展起来的，并首次应用于东亚地区春季对流层臭氧及其前体物

演变过程等方面的研究［１６，１７］。目前，ＣＭＡＱ的气相和液相化学机制为更新异戊二烯

（ｉｓｏｐｒｅｎｅ）机制
［１８］和次生气溶胶产生过程 ［如源于ＳＯ２、长链烷烃 （ｌｏｎｇｃｈａｉｎａｌ

ｋａｎｅｓ）和支链烷基苯 （ａｌｋｙｌｓｕｂｓｔｉｔｕｔｅｄｂｅｎｚｅｎｅ）等］后的ＲＡＤＭ２
［１９］。为了描述气

溶胶在大气中的演变过程，在ＣＭＡＱ中引进了气溶胶模式
［２０］，并增加了海盐、碳黑等

原生气溶胶。在气溶胶模式中考虑了气溶胶粒子的生成、增长、碰并、干沉降、清除

和气溶胶化学等过程。关于ＣＭＡＱ的更多内容请参见文献 ［１５］。

ＣＭＡＱ的模拟区域见图１。本研究中ＣＭＡＱ的水平分辨率为８０ｋｍ，在水平方向

上有７８×７８个网格点。在垂直方向上ＣＭＡＱ采用了地形追随坐标系，为不等距网格

共１４层，其分辨率在大气低层高并随高度逐渐降低 （第一层为７５ｍ，最大网格距为

３６００ｍ），其中近一半分布在２ｋｍ以下以便更好地描述污染物在大气边界层中的演变

过程。模式顶高度约为２３ｋｍ。

由图１可以看到，模拟区域包括了中国大陆的大部分区域和台湾、日本、朝鲜半

岛、东南亚地区以及辽阔的海洋，地表性质特别复杂：有高山、盆地和平原，有城市、

森林、农田和牧场，有干旱与半干旱土地和海洋。因此，在ＣＭＡＱ所输入的气象场中

合理地反映模拟区域复杂下垫面对边界层结构和天气系统的影响对于正确理解污染物

的输送及其转化过程具有非常重要的意义。ＲＡＭＳ是一个比较完善的中尺度动力学模
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图１　模拟区域ＳＯ２源排放分布 （单位：在８０ｋｍ×８０ｋｍ面积上每秒钟排放的ＳＯ２摩尔数）

和日本四个观测站Ｓａｄｏ、Ｈａｐｐｏ、Ｏｋｉ和Ｈｅｄｏ的位置 （从上至下的十字标记）

式［２１］，目前广泛应用于理论研究和业务天气预报中。由于其对天气过程和边界层结构

有很好的描述，故选取ＲＡＭＳ为ＣＭＡＱ提供气象场及其所需的参数。

在水平方向上，ＲＡＭＳ的网格距与 ＣＭＡＱ 相同，但模拟区域比 ＣＭＡＱ 大

（ＣＭＡＱ模拟区域位于ＲＡＭＳ模拟区域的中心部分），其目的是为了减少ＲＡＭＳ的侧

边界对ＣＭＡＱ模拟区域气象场的影响，从而减少对ＣＭＡＱ模拟结果的影响。在垂直

方向上ＲＡＭＳ采用不等距网格计２３层，其中最靠近地面７层的高度分布与ＣＭＡＱ的

相同，并且模式顶的高度也一样。模拟过程中ＲＡＭＳ所需的大尺度气象背景场和边界

条件取自欧洲气象中心的１°×１°再分析资料 （６小时间隔）。此外，ＲＡＭＳ输入的海温

资料基于周平均的观测值。

东亚地区ＳＯ２、氮氧化物和非甲烷烃的人为排放取自为ＴＲＡＣＥＰ （Ｔｒａｎｓｐｏｒｔａｎｄ

ＣｈｅｍｉｃａｌＥｖｏｌｕｔｉｏｎｏｖｅｒｔｈｅＰａｃｉｆｉｃ）和ＡＣＥＡｓｉａ（ＡｅｒｏｓｏｌＣｈａｒａｃｔｅｒｉｚａｔｉｏｎＥｘｐｅｒｉ

ｍｅｎｔｉｎＡｓｉａ）研究计划而准备的污染源清单
［２２］。但是，此清单提供的只是非甲烷烃人

为排放的总排放量，而没有提供化学机制所需的具体物种的排放量。本研究利用ＥＤ

ＧＡＲ （ｔｈｅＥｍｉｓｓｉｏｎＤａｔａｂａｓｅｆｏｒＧｌｏｂａｌＡｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃＲｅｓｅａｒｃｈ）
［２３］中单个物种排放量

和非甲烷烃排放总量之间的相关关系，依据新近估算的非甲烷烃人为排放总量确定具

体物种的排放量。此外，火山排放的ＳＯ２ 和植物燃烧释放的氮氧化物也取自该清单。

其他的排放源，如飞机和植物的排放，取自ＥＤＧＡＲ
［２３］和ＧＥＩＡ （ｔｈｅＧｌｏｂａｌＥｍｉｓｓｉｏｎ

ＩｎｖｅｎｔｏｒｙＡｃｔｉｖｉｔｙ）
［２４］。需要指出的是，对硫酸盐气溶胶形成有重要影响的氨排放取自

文献 ［２４］。图１给出了模拟区域ＳＯ２的排放通量 （在８０ｋｍ×８０ｋｍ面积上每秒钟排

放的ＳＯ２摩尔数），由图可以发现，ＳＯ２人为排放的主要源区位于中国的华东、西南和

华北地区以及韩国的汉城地区。２００１年春季，日本东京附近的三宅岛火山喷发了大量
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的ＳＯ２
［２５］，这一排放严重影响了模拟区域，特别是日本海域的硫收支。当年３月三宅

岛的ＳＯ２排放 （３．３×１０１１ｇ）是同期日本的人为排放 （５．２×１０１０ｇ）的６倍。

３　模拟结果

利用上述模式系统，我们连续模拟了２００１年２月２２日至５月４日期间ＳＯ２的输送

与转化过程。在模拟过程中，模式的初始和边界值主要基于最近的观测结果，同时为

了反映模拟区域污染物排放对污染物浓度的影响，在确定初始时刻和边界上的污染物

浓度时尽量选择观测值中的低值。

图２　２００１年在日本四个观测站Ｓａｄｏ、Ｈａｐｐｏ、Ｏｋｉ和Ｈｅｄｏ观测的ＳＯ２每小时平均浓度 （黑点）及其

相应的模拟值 （实线），图中儒略日为北京时间

３１　模拟结果与地面观测的比较

图２给出了２００１年３～４月间在日本四个观测站Ｓａｄｏ、Ｈａｐｐｏ、Ｏｋｉ和Ｈｅｄｏ（地
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理位置见图１）观测到的ＳＯ２小时平均浓度及其相应的模拟值 （横坐标为北京时间）。

从这幅图可以看到，模拟的ＳＯ２浓度的变化趋势与观测值有非常好的一致性，如在儒

略日 （ＪＤ）１００（即４月１０日）左右在Ｓａｄｏ、Ｈａｐｐｏ和Ｏｋｉ观测到ＳＯ２浓度极值，这

一极值的大小及其出现极值的时间都在模拟值中得到了再现。观测站Ｈｅｄｏ位于日本冲绳

的北部，当地的ＳＯ２排放非常小 （参看图１），因而观测到的高浓度ＳＯ２主要来源于长距

离输送。ＳＯ２浓度的模拟值与观测值在Ｈｅｄｏ的高度吻合可以说明两点：ＲＡＭＳ很好地描

述了模拟期间的天气过程，使得模拟的ＳＯ２浓度极值出现的时间与观测到极值的时间相

符合；估算的ＳＯ２排放是合理的，因为ＳＯ２浓度的模拟值与观测值非常相近。

３２　模拟结果与观测船观测的比较

图３为ＡＣＥＡｓｉａ期间美国ＮＯＡＡ观测船ＲｏｎＢｒｏｗｎ在日本周围海域的航行轨

迹［２６］和观测到的ＳＯ２ 与ＳＯ
２－
４ 的浓度值及其相应的模拟值 （图中时间为北京标准时

间）。从观测的ＳＯ２浓度 （图３ｂ）的时间序列可以看到，在ＪＤ８９９１（即３月３０日至４

月１日）间ＳＯ２浓度非常高 （最大值为３７．９μｇｍ
－３），而在同一期间ＳＯ２－４ 的浓度值

（图３ｃ）比较低。由观测船的航行轨迹 （图３ａ）可以发现，ＳＯ２浓度高值是在日本东京

的南部海域观测到的，而当时处于喷发阶段的三宅岛火山就位于东京的南部。由于火

山喷发大量硫化物，并且其主要成分是ＳＯ２，加之观测点距火山较近 （因此ＳＯ２还来

不及大量转化成ＳＯ２－４ ），所以观测到的ＳＯ２浓度很高，而ＳＯ２－４ 浓度比较低。图３ｂ和

ｃ显示，模拟的这一期间的ＳＯ２和ＳＯ２－４ 浓度值与相应的观测值十分吻合。

在ＪＤ９７～１０３（即４月７～１３日）期间，观测船在日本海海域观测，其中于ＪＤ９９

～１０１（即４月９～１１日）观测到ＳＯ２和ＳＯ２－４ 浓度高值。从图３ｂ和ｃ可以看到，模式

系统很好地再现了这一观测现象。进一步分析模拟结果发现，这期间的ＳＯ２和ＳＯ２－４ 浓

度高值主要受三宅岛火山烟羽的影响。由于观测点距火山较远，火山排放的ＳＯ２在输

送过程中部分沉降到地面和部分转化为ＳＯ２－４ ，因而与ＪＤ８９～９１（即３月３０日～４月１

日）期间相比，ＳＯ２ 浓度减小和ＳＯ２－４ 浓度增加。关于三宅岛火山排放在ＪＤ８９～９１

（即３月３０日～４月１日）期间造成日本观测站Ｓａｄｏ、Ｈａｐｐｏ、Ｏｋｉ与Ｈｅｄｏ和日本海

海域ＳＯ２和ＳＯ
２－
４ 浓度高值 （参见图２、３）的分析结果将在另一篇文章中予以介绍。

由图３可知，模拟的ＳＯ２和ＳＯ２－４ 浓度的时空变化与观测结果具有很好的一致性，

模式系统很好地反映了ＳＯ２输送和转化过程，合理地描述了ＳＯ２和ＳＯ２－４ 浓度的时空

分布。

３３　模拟结果与飞机观测的比较

以上介绍了在地面和观测船上监测的ＳＯ２和ＳＯ
２－
４ 浓度与相应模拟值的比较结果，

现在介绍飞机观测结果与模拟结果的比较情况。在ＴＲＡＣＥＰ和ＡＣＥＡｓｉａ观测期间，

美国ＮＡＳＡ的两架飞机 （ＤＣ８与Ｐ３Ｂ）和ＮＯＡＡ的一架飞机 （Ｃ１３０）先后观测６０

多架次，每次观测持续８个小时左右，获取了一大批有效资料。由于本文的篇幅所限，

我们仅介绍４月１１日Ｃ１３０的一次飞行结果。选择这一天主要是为了与上述讨论的期

间 （ＪＤ８９～９１期间观测到ＳＯ２和ＳＯ２－４ 浓度高值）相一致。

在２００１年４月１１日，Ｃ１３０于上午８点 （北京时间）从美国在日本的海军基地

Ｉｗａｋｕｎｉ起飞后，先向西飞行，然后向北飞，对黄海海域上空的ＳＯ２和ＳＯ２－４ 浓度分布

进行了观测。飞机的飞行轨迹及ＳＯ２ 和ＳＯ２－４ 浓度的观测值见图４。观测的ＳＯ２ 和

５２３　３期 张美根等：东亚地区春季二氧化硫的输送与转化过程研究Ｉ．模式及其验证



图３　 （ａ）２００１年春季美国ＮＯＡＡ观测船ＲｏｎＢｒｏｗｎ在日本周围海域的航行轨迹 （图中数字为儒略日）；

（ｂ）观测到的ＳＯ２浓度 （黑点）及其相应的模拟结果 （实线）；（ｃ）观测到的ＳＯ２－４ 浓度 （黑点）

及其相应的模拟结果 （实线）。（ｂ）、（ｃ）的儒略日为北京时间

ＳＯ２－４ 浓度值为３００ｓ的平均。

为了与飞机观测比较，我们根据飞机的飞行路径提取相应时间和空间的模拟值。

具体做法是：在空间上，按取样时的经纬度和飞行高度提取相应模式网格点的浓度值；

在时间上，由于模拟结果是小时平均值，所以依据取样时间在相邻两个时段线性插值。

由观测值可以看到 （图４ｂ、ｃ），ＳＯ２和ＳＯ２－４ 的浓度高值出现在底层大气中，以及

ＳＯ２与ＳＯ
２－
４ 具有很好的相关性，即ＳＯ２的浓度高时，ＳＯ２－４ 的浓度也高。这是因为ＳＯ２

主要在大气的近地层排放，所以低层大气中的ＳＯ２浓度高。此外，观测点 （特别是在
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图４　 （ａ）２００１年４月１１日美国ＮＯＡＡ飞机Ｃ１３０飞行路径 （图中数字为北京时间）；

（ｂ）飞行高度 （虚线）和观测到的ＳＯ２浓度 （黑点）及其相应的模拟结果 （三角）；

（ｃ）飞行高度 （虚线）和观测到的ＳＯ２－４ 浓度 （黑点）及其相应的模拟结果 （三角）

黄海海域）离ＳＯ２的源区较远，大气中部分ＳＯ２已经转化成ＳＯ２－４ ，因此ＳＯ２与ＳＯ２－４

浓度呈现正相关，这也说明了ＳＯ２在ＳＯ２－４ 形成中的重要性。从图４可以看到，模拟结

果合理地反映了ＳＯ２和ＳＯ
２－
４ 浓度分布的时空分布与变化特征，模拟值与观测值具有相

当好的一致性。

４　结论

在新近评估的东亚地区污染源资料的基础上，本研究利用一个耦合的区域化学输
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送模式系统，模拟了东亚地区２００１年春季对流层ＳＯ２与ＳＯ２－４ 浓度的时空分布和变化

特征。模拟的ＳＯ２与ＳＯ２－４ 浓度值与ＴＲＡＣＥＰ和ＡＣＥＡｓｉａ观测期间在飞机上和地面

获取的观测值相比，模拟值与观测值具有很好的一致性。模式系统合理地描述了排放

源、气象场和化学过程等诸多因素对ＳＯ２输送和转化过程的影响，很好地反映了ＳＯ２

和ＳＯ２－４ 的时空分布特征与变化规律，再现了许多观测到的重要特征。有关东亚区域

ＳＯ２和ＳＯ
２－
４ 浓度的时空分布和变化特征以及气象过程、化学过程和干湿沉降过程等因

素在ＳＯ２输送和转化过程中的作用以后将进一步探讨。

致谢：文中使用了许多宝贵的观测资料。非常感谢这些资料的观测者和提供者。
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