
书书书

第２８卷第４期

２００４ 年 ７ 月

大 气 科 学

ＣｈｉｎｅｓｅＪｏｕｒｎａｌｏｆＡｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃＳｃｉｅｎｃｅｓ
Ｖｏｌ．２８　Ｎｏ．４

Ｊｕｌｙ ２００４

２００３０１１７收到，２００３０７３１收到修改稿

 国家自然科学基金资助项目４０３３３０３４和中国科学院知识创新重大方向项目ＫＺＣＸ３ＳＷ２１７共同资助

东亚地区平流层、对流层交换对臭氧分布

影响的模拟研究

杨　健　吕达仁

（中国科学院大气物理研究所，北京１０００２９）

摘　要　　首先将区域酸沉降模式 （ＲＡＤＭ）进行改造，加入平流层化学模块以替代对流

层模块。然后用ＭＭ５单向耦合改造后的化学模式 ＭＲＡＤＭ，对东亚地区一次切断低压

（２０００年４月８～１２日）引起的对流层顶折叠对上对流层、下平流层臭氧分布形式的影响

进行模拟。结果显示：（１）随着高空槽的发展与切断，高空槽的底部及切断低压四周臭氧

有显著增加。对流层顶折叠使高空臭氧向下输送，这种向下的输送可以到达对流层中部，

对上对流层的臭氧影响最大。（２）模式可以成功地模拟出在北京地区探测到的臭氧垂直廓

线的双峰结构。２５０ｈＰａ处的臭氧分压比背景值增加近５倍。模拟表明改造后的区域化学

模式ＭＲＡＤＭ可以用于研究天气过程引起的对流层顶附近臭氧的演变情况。（３）上对流

层臭氧分布形势的变化主要是由动力过程中的水平平流作用引起的，但是对流层顶附近臭

氧的化学过程是不可忽略的。

关键词：东亚；臭氧；平流层；对流层；交换

文章编号　１００６９８９５（２００４）０４０５７９１０　　中图分类号　Ｐ４２１　　文献标识码　Ａ

１　引言

臭氧是大气中一种重要的微量气体，其浓度和垂直分布的变化直接影响平流层的

温度结构和地气系统的辐射收支，从而影响地球气候。人类活动改变了臭氧的分布是

个不争的事实，观测数据［１，２］和模拟结果［３］都显示由于人类排放的臭氧前体物的增加使

对流层臭氧增加。人为及自然排放的氮氧化物 （ＮＯ狓）和非甲烷烃类化合物 （ＮＭＨＣ）

导致了对流层中臭氧的光化产生，此外平流层空气向下的输送也为对流层提供了大量

的臭氧，因此需要定量化评估。全球的穿越对流层顶的臭氧输送量还存在很大的不确

定性，通过Ｎ２Ｏ与Ｏ３、位涡 （ＰＶ）与Ｏ３、Ｓｒ９０与Ｏ３之间的相关估算的全球臭氧通量

（平流层进入对流层）为２００～８７０Ｔｇａ－１ （１Ｔｇ＝１０１２ｇ）
［４］，北半球为５００Ｔｇａ－１

［５］。

用不同的全球对流层化学输送模式ＣＴＭ研究对流层Ｏ３收支计算，给出的由平流层进

入对流层的Ｏ３量由４００Ｔｇａ
－１到１４００Ｔｇａ

－１不等［６］。

穿越对流层顶的输送是对流层臭氧的一个重要来源，但是这种输送是否能到达近

地面呢，Ｌｅｌｉｅｖｅｌｄ
［７］认为平流层

!

对流层交换 （ＳＴＥ）对上对流层的臭氧有很大影响，

在对流层下层ＳＴＥ只对辐射和光化学不活跃地区的臭氧影响很大，而在相对污染地区



近地面臭氧的季节循环主要由光化学过程控制。Ｄａｖｉｅｓ和Ｓｃｈｕｅｐｂａｃｈ
［８］认为来自平流

层的臭氧富集空气可以被输送到近地面或对流层中部。然而，这种强烈的事件被认为

很少发生，甚至在那些经常发生气旋和对流层顶折叠的地区，如北美东北部［９］和日本

海附近也是如此［１０］。东亚是气旋多发区，其ＳＴＥ对对流层臭氧的影响如何呢，本文将

用中尺度模式ＭＭ５单向耦合改造后的化学输送模式ＭＲＡＤＭ，模拟研究东亚地区切

断低压引起的平流层
!

对流层交换对对流层臭氧分布的影响。

２　模式改造!

检验及模拟的参数选择

为了研究北美的酸沉降问题，Ｃｈａｎｇ等
［１１］发展了一个欧拉型区域酸沉降模式

ＲＡＤＭ，该模式考虑了输送、扩散、化学转化、干、湿沉降等过程。许多作者都用

ＲＡＤＭ研究中国区域对流层臭氧光化学过程
［１２～１４］。他们的结果表明，该模式能很好地

模拟对流层下层臭氧光化学过程。但该模式完全不能用于研究平流层光化学机制，甚

至对对流层中高层的模拟也是不能胜任的。而我们要研究的是对流层顶附近臭氧的光

化、动力过程，由于臭氧在平流层中的光化机制与对流层中不同，我们用平流层化学

模块［１５］替换ＲＡＤＭ中对流层化学模块，使其能模拟对流层顶附近臭氧的光化过程，并

将改造后的模式称为ＭＲＡＤＭ。该平流层化学模块包含了氧族、氮族、氢族、氯族及

碳循环。方程的求解方法我们采用ＮＣＡＲ二维光化、动力、辐射耦合模式ＳＯＣＲＡ

ＴＥＳ的计算方法
［１６］。

奇氮与其他成分间的化学反应，是地球大气中重要的氧化过程，活性氮ＮＯ、ＮＯ２

是对流层臭氧产生的必需成分，相反在平流层下层，奇氮循环是主要的催化消耗臭氧

的反应。因此，能否正确模拟奇氮对平流层光化学是至关重要的。ＭＲＡＤＭ模拟的等

σ面奇氮日变化
［１７］，与其他人的结果相比在变化形势和量级上都是一致的［１４］。改造后

的模式同二维光化学模式 （ＳＯＣＲＡＴＥＳ）的模拟结果相比证明其合理性，能够很好地

模拟对流层顶附近臭氧的光化学过程［１７］。同原ＲＡＤＭ模式结果相比，其优点是提高了

对对流层中高层和平流层部分的描述能力，但对对流层低层的化学机制处理比较简单，

如对有机物的光化学作用考虑很少，对流层低层特别是边界层内的模拟能力下降。

化学模式的参数与动力模式保持一致，模拟区域东西向网格数为１１４，南北向网格

数为８８，区域中心为 （４５°Ｎ，１２０°Ｅ），模式的水平分辨率为５０ｋｍ，垂直方向为σ坐

标分为３０层，模式顶部为１０ｈＰａ。物种的初值和边值，采用ＮＣＡＲ的ＳＯＣＲＡＴＥＳ模

式中的初始垂直廓线，线性插到本文所选的区域及坐标系下。另外本文在模拟过程中

没有考虑源排放的影响。

３　模拟分析

春季东亚大气环流正处于转换期，是东亚气旋活动最频繁的季节，臭氧的多峰结

构比较明显，而且出现得比较频繁，这与ＳＴＥ密切相关。因此，我们选择一次春季的

切断低压过程进行模拟，模拟时段为２０００年４月８～１２日。
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３１　天气形势模拟

我们用中尺度模式ＭＭ５模拟的气象场驱动化学模式。图１给出模拟的２００ｈＰａ位

势高度场，图１ａ为初始时刻８日００时 （世界时，下同）的场，图１ｂ为７２小时后的

场。８日模拟区域东西两侧各有一个高空槽。２４小时后东侧槽移出模拟区域，西侧槽

向南延伸到 （４０°Ｎ，１２０°Ｅ）。４８小时后西侧槽向东南方向延伸到 （３５°Ｎ，１３０°Ｅ）。７２

小时后西侧槽底部被切断形成闭合低压 （图１ｂ），并向东南倾斜，其东侧同时有一高压

脊维持。９６小时后该切断低压稍稍北移，随后减弱东移。随着切断低压的发展，由于

地面锋与高空锋的相互作用在急流入口处和高空锋区出现了对流层顶折叠。对这一过

程中平流层、对流层的物质交换及其动力过程，我们已经在另一篇文章中进行了详细

分析［１８］。

图１　模式模拟的２００ｈＰａ等压面位势高度场 （单位：位势什米）

（ａ）４月８日００时；（ｂ）４月１１日００时

３２　犛犜犈对臭氧分布的影响

通过化学模式的模拟我们可以很清楚的看到ＳＴＥ引起臭氧向下的输送。图２（见

图版Ｉ）给出２００ｈＰａ等压面臭氧分布图。图２ａ为模拟始时刻４月８日００时臭氧分布。

由于采用二维模式的初值，臭氧呈纬向均匀分布，浓度由北向南逐渐降低，臭氧最高

浓度达２４０×１０－９ （体积混合比）。受高空流场的影响，２４小时后高纬地区的臭氧向中

纬地区输送，臭氧呈槽的形状分布，在槽底部浓度最高达３００×１０－９。４８小时后，槽

底部臭氧浓度高达５００×１０－９，显然此时的高臭氧浓度是来自高层空气的向下运动。７２

小时后西侧槽被切断形成冷涡，此时臭氧槽也被切断 （图２ｂ），形成闭合的高浓度臭氧

气团并向东南倾斜，切断气团中臭氧浓度最大达６００×１０－９。９６小时后切断低压在向

北缓慢移动的同时与周围空气混合，环绕低压的臭氧浓度降低到４８０×１０－９。通过上述

分析可以看到，随着切断低压的发展臭氧由平流层向对流层的注入，高臭氧值主要出

现在高空槽的底部及切断气压的外围。

我们在冷涡中心附近沿南北向做剖面 （东西向第８３个格点），得到臭氧的纬度—

高度分布，图３ａ为模拟初始时刻的剖面，图３ｂ为第７２小时的剖面。模拟初始时刻高

空的臭氧浓度由低纬向高纬倾斜，近地面由于受地形的影响臭氧的纬度差异比较大。
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从沿冷涡所做的位涡垂直剖面图 （见文献 ［１８］图３ｂ）清楚可见切断低压引起对流层

顶折叠使上层的空气向下输送。从剖面图３ｂ中可以直观地看到３０～４５°Ｎ臭氧自上向

下的输送，初始时刻２００ｈＰａ附近浓度为１００×１０－９的臭氧已经向下输送到５００ｈＰａ，

４００ｈＰａ附近浓度为４０×１０－９的臭氧已经下降到８００ｈＰａ。由此可见对流层顶折叠使平

流层臭氧向下输送到对流层中部。

很有意思的是对比图３ａ和ｂ可见，在４５°Ｎ以北，对流层中层臭氧存在着向上输

送现象，而在４５°Ｎ以南是向下输送的。如在４５°Ｎ以北，初始时刻４００ｈＰａ附近浓度

为４０×１０－９的臭氧在７２小时后上升到３００ｈＰａ，而３００ｈＰａ附近初始浓度为５０×１０－９

的臭氧上升到２２０ｈＰａ，但是向上的输送在对流层上层不明显。这种向上的输送可能与

低涡内存在的向上运动的空气团有关，可以设想在污染地区，这种中小尺度的强天气

过程有可能是污染物从低层向上输送到对流层中上层的一个通道。

图３　臭氧纬度 高度剖面图 （单位：１０－９）

（ａ）４月８日００时；（ｂ）４月１１日００时

３３　臭氧的双峰结构

很多观测表明臭氧廓线具有明显的次峰结构，这种次峰分布也称为臭氧垂直分布

中的分层现象。Ｄｏｂｓｏｎ
［１９］第一次发现臭氧的分层结构，Ｒｅｉｄ和Ｖａｕｇｈａｎ

［２０］通过观测

认为，臭氧的分层结构主要出现在热带外的冬春季。Ｈａｌｅｎｋａ等
［２１］发现穿越欧洲中心

的强冷锋通道经常出现发展很好的分层结构。近几年的研究表明平流层、对流层交换

对臭氧次峰的形成起主要作用［２２］。国内，郑向东［２３］探讨了天气过程对对流层臭氧垂直

分布的影响，指出低空的上升运动与高空的下沉运动对臭氧次峰的形成有重要作用。

我们的模拟结果也显示了臭氧的双峰结构。首先将模拟结果与２０００年４月１１日北

京香河地区 ［（３９°４７′Ｎ，１１６°５７′Ｅ），海拔９４ｍ］的臭氧探空廓线进行对比。图４给出

模拟和观测的臭氧廓线，实线为观测值，虚线为模拟值。对比模拟与观测结果，我们

发现两条廓线的变化趋势基本相同，模拟的廓线能够反映臭氧的双峰结构，只是次峰

的位置比观测的偏低１００Ｐａ，数值偏低４０×１０－６ｈＰａ。但是，在３００ｈＰａ以下模拟与观

测的相差较大，模拟的数值偏低。这反映了改造后的模式适用于对流层中上层，而不

适用于对流层中下层。这与我们所选用的化学模块有关，如何将平流层化学模块与对

流层模块进行适当耦合 （或连接）需要近一步的工作。
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图４　模拟和观测的４月１１日１８时北京香河地区臭氧廓线

（ａ）　体积混合比 （１０－６）；（ｂ）分压 （单位：１０－６ｈＰａ）

图５　切断低压中心附近的臭氧垂直廓线随时间的变化

我们选取切断低压中心附近的一点

［网格８５×２５，对应经纬度为 （３４．９°Ｎ，

１３５．７°Ｅ）］做臭氧垂直廓线随时间变化图。

由图５可见，臭氧廓线在前两天基本没有

变化，几乎与初始廓线重合。到第三天臭

氧廓线出现两个峰值，臭氧分压值从８００

ｈＰａ处开始增加，到２５０ｈＰａ处臭氧值增

至１１０×１０－６ｈＰａ成为第一峰值。而后向

上开始减少，到１００ｈＰａ变为７５×１０－６

ｈＰａ。从１００ｈＰａ处又开始增加，１００ｈＰａ

以上的臭氧的分压廓线与初始值一致。第

４天臭氧的廓线又恢复到初始状态。４月

１１日臭氧廓线的变化是由于切断低压引起的对流层顶折叠，导致平流层臭氧向下输送

到对流层中上层。此次切断低压引起的对流层顶折叠对上对流层的臭氧影响最大，２５０

ｈＰａ处的臭氧分压可增加５倍。但是此次交换过程对对流层下层臭氧的影响较小。

我们的结果表明此次臭氧廓线的双峰结构，是由于切断低压中的对流层顶折叠引

起平流层、对流层空气交换，使得高空臭氧富极的空气向下输送，臭氧次峰的出现与

切断低压及其伴随着的高空急流有密切关系。

３４　臭氧变化原因分析

臭氧的变化不仅是由局地光化学过程引起的，而且还受到动力过程的影响，这种

影响表现为垂直输运和水平平流［２４］。化学过程和动力过程在不同的高度对臭氧变化所

起的作用的大小不同，主要是由动力时间常数和化学时间常数的大小来决定，时间常

数越短表示其起的作用越大。在平流层上部和中间层下部，奇氧 （以及臭氧）的寿命

是很短的，近似处于光化学平衡，但是在３０ｋｍ以下，奇氧的光化学寿命变得长得多，

在对流层顶附近与输运相联系的时间常数变得比光化时间常数小得多，所以在对流层

顶附近，奇氧是受动力学过程控制的［２５］。那么对流层顶附近的光化学过程是否可以完
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全忽略，动力过程中的水平平流和垂直扩散哪一种更为重要？下面我们将针对这些问

题进行试验分析。

３．４．１　试验设计

为了分别诊断动力和化学过程对对流层顶附近臭氧分布形式的影响，我们设计了

以下试验：（１）将化学和动力过程都包含的模式模拟结果作为控制试验。（２）将只保

留化学过程而不考虑动力过程的模拟结果作为敏感试验１。（３）将只保留动力过程而不

考虑化学过程的模拟结果作为敏感试验２。（４）将控制试验中去掉水平平流项的模拟结

果作为敏感试验３。（５）将控制试验中去掉垂直扩散项的模拟结果作为敏感试验４。在

进行以上试验前，我们先将模式按控制试验预运行２４小时，并以此作为各试验的初始

场分别进行各试验，再运行２４小时后的结果进行比较分析。

３．４．２　化学和动力过程对臭氧影响

我们将敏感试验１第２４小时的结果减去控制试验第２４小时的结果，得到动力过程

影响下臭氧的变化量。图６给２００ｈＰａ等压面上有关物理量的绝对变化量图。图６ａ中

正值表示动力过程使臭氧消耗，负值表示动力过程使臭氧增加。图６ａ显示动力过程使

得气旋底部的臭氧增加最大达４００×１０－９，使气旋周围的臭氧增加达１００×１０－９。

平流层化学模块中臭氧被作为短寿命物种处理，其本身并不被输送或扩散，但是

臭氧的浓度变化与奇氧的浓度变化有关。而奇氧 ［Ｏ狓＝Ｏ（３Ｐ）＋Ｏ（１Ｄ）＋Ｏ３，等式右边

第１项为基态氧原子、第２项为激发态氧原子］是输送物种，因此臭氧浓度的变化间

接受动力过程的影响。由于上对流层、下平流层中原子氧与臭氧相比含量很低，因此

对流层顶附近奇氧的浓度变化代表着臭氧浓度的变化。图６ｂ为第２４小时敏感试验２

的结果减去控制试验后，奇氧的绝对变化量。这一差值可代表化学过程的作用。图中

正值表示化学过程使奇氧浓度减少，负值表示化学过程使奇氧浓度增加。如果局地光

化学过程对奇氧分布的影响不大，那么奇氧的绝对变化量应该很小，而由图６ｂ可以看

到，化学过程使奇氧消耗最大达３００×１０－９，使奇氧增加最大达２００×１０－９，这说明化

学过程引起奇氧的变化量还是很大的。我们认为，首先动力过程改变了那些影响奇氧

光化学平衡物种的分布，使得奇氧的化学平衡遭到破坏，在这种化学平衡被破坏的情

况下，化学过程对奇氧分布形式的影响变得很大。图６ｃ为敏感试验１减去控制试验后

氯原子的变化量，我们看到动力过程使氯原子增加最大达２０×１０－１２，使氯原子减少达

１０×１０－１２。由于氯原子对臭氧具有催化消耗作用，而且这种催化消耗是非线性的，氯

原子增加的地方奇氧必定减少，氯原子减少的地方奇氧必定增加，这通过对比图６ｂ和

ｃ就可以看出。需要说明的是由于模式积分时间很短，化学过程并没有达到完全平衡状

态。由此，我们认为对流层顶附近臭氧的化学过程是不可忽略的，一旦动力过程破坏

了臭氧的光化平衡，则化学过程在恢复光化平衡的同时将改变臭氧的分布。

３．４．３　水平输运和垂直扩散对臭氧影响

由上述分析，我们知道动力过程对臭氧的分布形式影响很大，下面将比较水平平

流和垂直扩散的贡献。在化学输送模式中由于水平扩散比水平平流小得多，因此忽略

水平扩散的影响。图７ａ为敏感试验３减去控制试验２００ｈＰａ的臭氧绝对变化量，该臭

氧变化是由于水平平流引起的。图７ｂ为敏感试验４减去控制试验的臭氧绝对变化量，

该臭氧变化是由于垂直扩散引起的。对比图７ａ与ｂ可知，水平平流是引起臭氧变化的
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图６　第２４小时２００ｈＰａ等压面物理量的绝对变化量

（ａ）敏感试验１减去控制试验后臭氧的变化量 （间隔：１０×１０－９）；（ｂ）敏感试验２减去控制试验后奇氧的

变化量 （间隔：１００×１０－９）；（ｃ）敏感试验１减去控制试验后氯原子的变化量 （单位：０．１×１０－１２）

主要原因，它可以使臭氧最大增加４００×１０－９，或减少１００×１０－９。而垂直扩散对臭氧

的影响很小，使臭氧最大增加２０×１０－９，比水平平流引起的臭氧变化小２０倍。由此可

见，水平平流是对流层顶附近臭氧分布形式变化的主要原因。

４　结论

本文首先将区域酸沉降模式进行改造，以平流层化学模块替代对流层模块。然后

用ＭＭ５单向耦合改造后的化学模式ＭＲＡＤＭ，研究切断低压引起的对流层顶折叠对

上对流层、下平流层臭氧分布形式的影响。我们发现：

（１）随着高空槽的发展与切断，高空槽的底部及低压四周臭氧有显著增加，对流层
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图７　第２４小时２００ｈＰａ等压面臭氧绝对变化量

（ａ）敏感试验３减去控制试验 （间隔：１００×１０－９）；（ｂ）敏感试验４减去控制试验 （间隔：１０×１０－９）

顶折叠使高空臭氧向下输送，这种向下的输送可以到对流层中层。

（２）改造后的模式成功地模拟了臭氧廓线的双峰结构。２５０ｈＰａ处的臭氧分压增加

近５倍。我们的结果表明此次臭氧廓线的多峰结构，是由于切断低压引起对流层顶折

叠而引起的。

（３）上对流层臭氧分布形势的变化主要是由动力过程中的水平平流作用引起，但是

对流层顶附近臭氧的化学过程是不可忽略的，一旦动力过程改变了其他对臭氧化学过

程有影响的物种的分布，破坏了臭氧的光化平衡，则化学过程在恢复光化平衡的同时

将改变臭氧的分布。
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