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资料显示!在臭氧光化损耗中!

&1U

!

和
;U

!

的贡献大小和作用位置有所

差异(

8U&V3WR8!

模式模拟表明!两半球夏季高纬极区的臭氧减少!主要是
;U

!

的化学贡献*北极春季和南极

冬季副极地臭氧的变化!主要是动力输送引起(南'北极春季臭氧减少的化学机制也有所不同!南极春季的臭氧

耗损包括极区内
&1U

!

的异相化学作用和副极区
;U

!

的化学作用*北极春季的臭氧耗损主要以
;U

!

和
&1U

!

的气

相化学作用为主!其中
;U

!

的作用更大(动力和光化学在臭氧变化中的贡献表明!整个中低平流层及低纬平流

层高层的动力输送贡献可达到
"OX

!而高纬平流层中上层!化学作用贡献在
?OX

以上(
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引言

平流层臭氧对太阳辐射的紫外吸收!不仅保护

了地球生物圈!也改变了平流层热力和动力结构!

直接影响地球系统及气候变化!因此臭氧研究一直

是平流层研究的热点(

#$

世纪
N$

年代以来!不少研

究分别从均相和非均相
&1U

!

'

SU

!

'

;U

!

化学以及

动力学过程解释了平流层臭氧耗损机制 $

&/.4I*)

!

%>N$

*

<-1()00)GV-E10)G

!

%>N"

*

V-E10)G0)G<-1(L

)0

!

%>NO

%(而由于复杂的耦合关系!动力和光化学

过程在臭氧损耗中的具体贡献历来都有争论(

早期研究平流层大气成分动力输送和光化学过

程相对重要性时!通过比较它们的时间常数
!

G

H

)

!

!

7'*5

来考虑 $

D/0++*./0)G+-1-5-)

!

%>M"

%(但实

际平流层过程比较复杂!仅动力作用就包含了剩余

环流'涡动和扩散等多种因素!这就使得
!

G

H

)

很难

确定(光化学过程更是包含了多种成分的大量耦合

反应!

!

7'*5

也不像单一反应那么容易确定!很难通

过比较时间常数来研究动力输送和光化学作用的相

对重要性(后期!更为复杂的耦合化学气候模式得

到了快速发展!被越来越多地使用到臭氧变化的研

究中来(

Q(*/7**401=

$

%>>>

%认为在高纬地区!中

下平流层光化学作用和动力输送共同起作用!但作

用趋势相反!光化学损耗的作用量更强(

&-/G*/-

0)G[0E0

$

#$$%

%认为北半球夏季
N$\;

以北的高

纬!平流层下层臭氧变化中光化学作用占支配地

位!而中低纬剩余环流和涡流输送作用很强(

<-](50)GT*K

H

$

#$$$

%曾对于热带大西洋上臭氧

变化中动力和化学的作用进行比较!认为作用相

当*

*̂))F*/

C

*401=

$

%>>"

%认为平流层臭氧破坏

中奇氢的作用可能更强*

D/*

C

50)*401=

$

#$$%

%认

为有些模式对小尺度动力输送 $对流活动%的低估

和对臭氧化学过程参数化方案的不完善!导致下平

流层夏季臭氧的观测和模拟结果吻合不好(

&'*)

*401=

$

#$$#
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#$$O

%'郑彬等 $

#$$!

%以及郑彬和施

春华 $

#$$M

%详细讨论过热带平流层准两年周期振

荡 $

_DU

%引起的剩余环流变化对中低纬平流层臭

氧'甲烷和氮氧化物等微量成分的分布和输送有重

要影响(施春华等 $

#$$>

%全面分析了热带平流层

水汽
_DU

形成过程中的动力'热力和化学作用各

自的角色(鉴于目前动力和光化学过程在臭氧损耗

中的不确定性仍然存在!本文通过对卫星探测的平

流层臭氧及其相关微量成分的分析!以及动力'辐

射和化学耦合模式的数值模拟!研究平流层动力输

送和光化学过程在臭氧季节变化中的相对贡献(

@

!

资料与方法介绍

本文使用的卫星资料为
S3TUR

$

S01-

C

*)

U77.1404(-)R]

6

*/(5*)4

%资料!

S3TUR

是设置在

高层大气研究卫星 $

Z3V8

%上的一个卤素掩星试

验的装置!用于测量
O 5̀

以上到
?$

"

%!$ 5̀

的

U

!

'

S&1

'

Sa

'

&S

"

'

S

#

U

'

;U

'

;U

#

的垂直廓线

和气溶胶的消光系数(此装置服役时间是
%>>%

年

%$

月到
#$$O

年
%$

月(

S3TUR

提供的资料的经向

测量范围为
M$\8

"

M$\;

!它的垂直分辨率很高!从地

表面到
%$

b?

'Q0

!共有
#N%

层!其观测高度从大约
%$

5̀

延伸到
?$

"

%!$̀ 5

!不同气体其观测高度范围不

完全相同!水汽达
M$ 5̀

(

V.++*11*401=

$

%>>!

%详细

介绍了
S3TUR

的观测原理及早期观测结果!本文

所采用的是最新版本的
9*/+(-)%>S3TUR

资料(

研究使用的
8U&V3WR8!

模式是包含平流层

化学'辐射'动力相互作用的二维模式!专门为研

究中层大气而设计的(模式中环流输送是用半拉格

朗日方法 $

V-F*/4

!

%>M%

%实现的!这种方法利用

剩余风速$

:

"

'

J

"

%来追踪空气块(该模式的动力

学方程包含了在纬向平均下的热通量方程'动量方

程'质量连续方程和热成风关系(方程中还包含了

涡旋热通量扩散项!行星波'重力波'潮汐波以及

平流层风场
_DU

强迫项等(模式的化学部分包含

了
?>

种化学成分和
%M!

个化学反应(不同寿命气
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体对于化学和动力过程敏感性不同!分别采用不同

的化学连续)输送方程(模式垂直范围从地面到

%#$ 5̀

高度!垂直分辨率
% 5̀

!水平范围从
MO\8

到
MO\;

!格距
O\

(该模式现已发展到第三版本!对

平流层复杂的耦合过程有较好的模拟能力(

本工作中!我们对现有
8U&V3WR8!

模式进

行了模块分离!而后设计了两组对比模拟实验&控

制实验同时包含了动力作用和光化学作用!模拟大

气成分的总变化量*强迫实验中仅保留了光化学作

用模块!关闭了剩余环流和涡流'扩散等模块!该

实验模拟纯光化学作用的变化量(控制实验与强迫

实验之差!反映了包含剩余环流和涡流'扩散的动

力输送作用量(模拟的动力和化学初始场来自
#$

世纪
>$

年代的气候平均!模式的动力方程采用变

形欧拉方程组!

:

"和
J

"是方程组的变量!初始
:

"

和
J

"值从一个与之对应的流函数计算得到!而这

个流函数是从一个与平均纬向风'温度'非绝热加

热和波的强迫有关的流函数方程计算得到的 $

Y0/L

7(0*401=

!

%>>#

%(控制实验稳定积分
#

年 $

+

6

()L

.

6

%后!从第三年开始每年的
%

'

"

'

N

'

%$

月份时!

输出变量(强迫实验选用控制实验
+

6

()L.

6

后的输

出量进行重启 $

/*+40/4

%模拟!在每年的
%

'

"

'

N

'

%$

月初开始!并输出当月变量(分析时!选取了

%

'

"

'

N

'

%$

月初连续
%$

天的变化量进行分析(

A

!

结果讨论

AB?

!

C!D8E

资料分析

分析
%>>#

"

#$$O

年
S3TUR

资料臭氧混合比

与
S&1

'

;U

和
;U

#

混合比随时间变化的相关系

数!得到对微量成分间相互关系的初步认识(表
%

是热带和北半球高纬平流层臭氧与其它成分的时间

相关系数!

%>>#

年到
#$$O

年
S3TUR

资料在赤道

地区和北半球高纬的观测样本数分别达到
!>N%

和

?NM>

!统计意义显著(

表中热带地区臭氧和
S&1

在平流层中上层有

显著的负相关位置在
#'Q0

'

O'Q0

和
%$'Q0

!信度

都超过了
>>X

*

;U

'

;U

#

与臭氧的显著反相关区

域在
O'Q0

'

%$'Q0

'

#$'Q0

'

!$'Q0

!也都达到了

>>X

信度的显著负相关(而北半球高纬地区!

S&1

与臭氧的反相关位置扩大到
!$'Q0

到
%'Q0

的区域!

;U

!

与臭氧的反相关位置也进一步降低!

;U

在

O'Q0

到
O$'Q0

!

;U

#

在
#$'Q0

到
O$'Q0

都达到

表
?

!

热带地区和北半球高纬臭氧与各微量成分的时间相

关系数

5&/4.?

!

5-.3#''.4&,(#*3#.++(3(.*,)/.,>..*#9#*.&*6,'&3.

F

&).)(*,-.,'#

%

(3&4),'&,#)

%

-.'.&*6,-./#'.&4-(

F

-G4&,(,06.

),'&,#)

%

-.'.

热带地区 $

%$\8

"

%$\;

% 北半球高纬 $

O$\;

"

N$\;

%

S&1 ;U

;U

#

S&1 ;U

;U

#

%'Q0 b$=$" $=O$ $=%> bH=AH $=$# $=%$

#'Q0 bH=@I $=!" $=%M bH=AJ b$=%M b$=!?

O'Q0 bH=KK bH=AL bH=@M bH=AA bH=AL b$=%?

%$'Q0 bH=MN bH=ML bH=MK bH=NN bH=NM b$=$!

#$'Q0 $=!! bH=A@ bH=AL bH=MJ bH=MH bH=L?

!$'Q0 $="! bH=AL bH=LH bH=M@ bH=MA bH=NL

O$'Q0 $="O b$=%O bH=@J b$=%> bH=AK bH=@I

注&黑体表示高度方向上信度连续达到
>>X

的负相关值

>>X

信度(这说明在臭氧光化学损耗中!

&1U

!

和

;U

!

的贡献大小和作用位置有所差异!

;U

!

的影

响位置普遍比
&1U

!

低!并且低纬度和高纬度地区

它们的对应关系还不一样(但是!这种相关性中既

包含光化作用的贡献!也有动力输送的贡献!要详

细分析它们在臭氧耗损中的真正地位!将通过数值

模拟加以讨论(

A=@

!

冬!夏季的模拟结果

图
%

给出了
N

月初臭氧和氮氧化物数密度的

%$

日变化!图中虚线框表示关键区域 $下同%(受

N

月太阳辐射偏向北半球的影响!图
%0

中臭氧光化

作用的低纬净生成区和高纬净耗损区向北偏移!低

纬平流层中下层净增加臭氧达
#=Oc%$

%%

75

b!

!两侧

中高纬臭氧的净减少在北极减少达
b#c%$

%%

75

b!

!

南半球中高纬减少相对较少!为
b$=Oc%$

%%

75

b!

(

伴随中高纬臭氧耗损的光化学过程!图
%G

氮氧化

物在同期该位置的总密度有相应较大的增加!增加

值达到
$=Oc%$

M

75

b!

(其他化学族在同期的相关

性都较差!可以认为!

;U

!

在
N

月中高纬中低平流

层 $

!! 5̀

以下%的臭氧减少中起重要作用(与

Q(*/7**401=

$

%>>>

%认为的北半球夏季平流层臭氧

损耗主要在
?$\;

以北
!$'Q0

$

#"̀ 5

%以上区域相

比!本文图
%0

和
%7

都显示!夏季北半球高纬的臭

氧损耗在垂直位置上可以达到更低的高度!从
!!̀ 5

到
%M 5̀

都有减少的趋势(

图
%F

是同期臭氧的动力输送变化量!剩余环

流把低纬臭氧输送到两侧高纬!使低纬臭氧减少!

%$"

#

期
!

;-:#
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图
%

!

N

月上旬臭氧$单位&

%$

%%

75

b!

%和
;U

!

$单位&

%$

M

75

b!

%数密度变化&$

0

%臭氧光化学作用的变化量*$

F

%臭氧动力输送的变化量*

$

7

%臭氧总变化量*$

G

%

;U

!

总变化量

a(

C

=%

!

W'*7'0)

C

*+-2-I-)*).5F*/G*)+(4

H

$

%$

%%

75

b!

%

0)G;U

]

).5F*/G*)+(4

H

$

%$

M

75

b!

%

()4'*2(/+44*)G0

H

+-2,.1

&$

0

%

W'*7'*5(701

7'0)

C

*-2-I-)*

*$

F

%

4'*G

H

)05(7017'0)

C

*-2-I-)*

*$

7

%

4'*4-4017'0)

C

*-2-I-)*

*$

G

%

4'*4-4017'0)

C

*-2;U

!

两侧中高纬臭氧有所增加!作用趋势和光化学效果

相反(夏半球动力输送的作用量更小!所以臭氧还

是净减少(剩余环流在冬半球的输送量更大!随着

南极冬季平流层极涡的建立!向极输送的平流层臭

氧堆积在极涡外!极涡内的动力输送量急剧减少(

低纬度臭氧的动力输送和化学作用基本相抵!季节

变化相对很小(

%

月份的情况基本则与之基本反对

称 $图略%(

A=A

!

两极春季的模拟结果

图
#0

显示!

%$

月初南极下平流层的臭氧低值

中心在进一步加强!臭氧在
%$

日内减少了
b#c

%$

%%

75

b!

(对比图
#F

和
#7

发现!该时期南极臭氧

的减少主要是化学作用的贡献(图
#F

中南极臭氧

的化学耗损区!按位置可划分为
N$\

以内的极区和

N$\

以外的中高纬两个部分(目前公认的非均相化

学反应的主要证据!是极圈内
&1

的储存物种
S&1

和
&1U;U

#

在冬春季的大量减少!而活性高的

&1U

!

的浓度则大大加强!并且异相脱氮后
;U

!

的

浓度也大大降低(图
#2

$该图南极方框区内等值线

间隔加倍%和图
#G

显示
N$\

以南的南极平流层中下

层尤其是
#! 5̀

到
!! 5̀

!

&1U

!

浓度高于极圈外!

并且进一步增大*而图
#

C

和
#*

显示该区同时对应

着
;U

!

的低浓度并且在进一步减小(这充分说明

南极极涡内经历平流层冷云非均相化学的脱氮后!

在春季太阳紫外辐射下!氯过氧化物分解对臭氧的

链式破坏(对于南极极圈外地区的臭氧耗损!图
#

C

显示该区域有大量的
;U

!

正异常!位置覆盖
#Ǹ 5

以下的平流层!图
#*

说明该异常还在进一步加大!

而相同位置的
&1U

!

并没有显著的正异常!这表明

春季南半球极圈外高纬地区的臭氧破坏主要是

;U

!

贡献的(

图
!0

显示了
"

月初北极平流层的臭氧变化!

其中极地内臭氧仍在减少!副极地臭氧则开始增

加(从化学和动力对比 $图
#F

和
#7

%发现!该时期

北极臭氧的减少主要是化学作用的贡献!而副极地

臭氧的回升则是动力输送的结果(结合
;*E50)

#$"

大
!

气
!

科
!

学

&'()*+*,-./)01-2345-+

6

'*/(787(*)7*+

!!!

!

!"
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图
#

!

%$

月上旬臭氧 $单位&

%$

%%

75

b!

%'

&1U

!

$单位&

%$

N

75

b!

%和
;U

!

$单位&

%$

M

75

b!

%数密度变化以及
&1U

!

和
;U

!

的数密度平均分

布&$

0

%臭氧总变化量*臭氧 $

F

%光化学作用和 $

7

%动力输送的变化量*$

G

%

&1U

!

和 $

*

%

;U

!

的总变化量*

%$

月初 $

2

%

&1U

!

和 $

C

%

;U

!

的数密度分布

a(

C

=#

!

W'*).5F*/G*)+(4

H

7'0)

C

*+-2-I-)*

$

%$

%%

75

b!

%!

&1U

!

$

%$

N

75

b!

%!

0)G;U

!

$

%$

M

75

b!

%

()4'*2(/+44*)G0

H

+-2U740)G4'*5*0)

G(+4/(F.4(-)+-2&1U

!

0)G;U

!

).5F*/G*)+(4

H

&$

0

%

W'*4-4017'0)

C

*-2-I-)*

*$

F

%

4'*7'*5(7017'0)

C

*0)G

$

7

%

4'*G

H

)05(7017'0)

C

*-2-L

I-)*

*

4'*4-4017'0)

C

*+-2

$

G

%

&1U

!

0)G

$

*

%

;U

!

*

4'*5*0)G(+4/(F.4(-)+-2

$

2

%

&1U

!

0)G

$

C

%

;U

!

!$"

#

期
!

;-:#
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图
!

!

同图
#

!但为
"

月初的情况

a(

C

=!

!

805*0+a(

C

=#

!

F.42-/4'*2(/+44*)G0

H

+-23

6

/(1

*401=

$

#$$%

%的研究!北半球冬季相对南半球有更

强的行星波活动和热通量的上传!该事件将导致后

期春季下平流层极涡减弱'经圈剩余环流加强以及

温度升高(因此!春季将有更多的臭氧从低纬度输

送到中高纬!并且北极相对南极而言春季的温度较

高!而图
!2

和
!

C

并没有发现北极春季异常的
&1U

!

"$"

大
!

气
!

科
!

学
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高浓度区和
;U

!

低浓度区!这进一步证明了北极

春季臭氧损耗没有显著的异相反应!以气相反应为

主(图
!F

北极臭氧耗损区的所在位置!同时对应

了
&1U

!

$图
!G

%和
;U

!

$图
!*

%的浓度增加区!其中

&1U

!

的增加速度相对缓和!最大变化在北极区

!! 5̀

附近达到
#c%$

N

75

b!

!且大于
$=Oc%$

N

75

b!

的变化区域主要在
#>

"

"$̀ 5

*而
;U

!

的增长速度

更快!最大变化在
#" 5̀

以下的北极区达到
!c

%$

M

75

b!

!且大于
$=Oc%$

M

75

b!的变化区域主要在

%M

"

!! 5̀

*这说明春季北极区的臭氧减少是
&1U

!

和
;U

!

的气相化学反应共同引起的!并且
;U

!

相

对于
&1U

!

的作用更大!空间高度也更低(

[-)-

6

L

0̀*401=

$

#$$N

%的研究表明!极区平流层的增温将

导致春季
;U

!

对臭氧的破坏超过
&1U

!

!这与本文

北极春季的情况一致(

A=L

!

动力作用和光化学作用的相对贡献率

光化学在臭氧总变化中的贡献!本文用

图
"

!

年平均臭氧变化中光化学作用的贡献率

a(

C

="

!

W'*/*104(K*7-)4/(F.4(-)-27'*5(701/*074(-)()4'*0)L

).015*0)-I-)*7'0)

C

*

#"

"

D

!

#

0?#<

#

#"

"

D

!

#

0?#<

#

e

#"

"

D

!

#

5

$

3

#

图
O

!

动力过程诱发的平流层温度变化 $单位&

[

%&$

0

%

"

月上旬*$

F

%

%$

月上旬

a(

C

=O

!

W'*4*5

6

*/04./*7'0)

C

*+

$

[

%

()G.7*GF

H

4'*G

H

)05(7

6

/-7*++()

$

0

%

4'*2(/+44*)G0

H

+-23

6

/0)G

$

F

%

4'*2(/+44*)G0

H

+-2U74

表示!为光化学作用引起臭氧浓度变化量的绝对值

与光化学作用和动力输送引起臭氧浓度变化量的绝

对值之和的比值(图
"

给出了模拟合成的年平均平

流层臭氧变化中光化学作用的相对重要性(

#" 5̀

以下的整个中低平流层和
"# 5̀

以下的低纬平流

层!光化学作用的贡献率主要在
!OX

"

OOX

!而动

力输送也达到了
"OX

"

?OX

!说明该区域动力输送

和光化学作用都很重要(而上平流层及中高纬平流

层!光化学作用占优势!贡献率多大于
OOX

(与以

往的观点 $

D/0++*./0)G+-1-5-)

!

%>M"

%相比!我

们认为平流层中上层 $

!!

"

"# 5̀

%!尤其是低纬地

区!臭氧的动力输送还是比较重要的!不可以被忽

略(尽管气候平均的剩余环流在
!$ 5̀

以上高度

的作用比较弱!

&'*)*401=

$

#$$#

!

#$$O

%的研究曾

指出!平流层纬向风准两年周期振荡 $

_DU

%激发

的次级垂直
b

经圈环流!高度可以达到
#'Q0

$约

"! 5̀

%以上!该环流对臭氧的输送形成双峰型的

臭氧
_DU

!上层的臭氧
_DU

扰动中心位置就在此

区域附近(所以本文认为!低纬地区
!!

"

"# 5̀

区

域的动力输送贡献较大!很可能来自
_DU

扰动激

发的次级垂直
b

经圈环流的年平均异常!郑彬和施

春华 $

#$$M

%'施春华等 $

#$$>

%的研究也证实了该

次级环流的存在(另一方面!两半球高纬度平流层

上层的光化学反应的高贡献率!也与动力过程耦合

的间接反馈有关(图
O

给出了
"

月初和
%$

月初耦

合模式中动力诱发的温度变化!春季高纬平流层中

上层由于波动的传播和破碎'剩余环流下沉等作用

温度升高!这种升温在
%$

天内可以达到
#f

以上!

O$"

#

期
!

;-:#
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而温度升高将加快
;U

!

破坏臭氧的气相反应速率!

这体现了动力'热力和化学作用的相互耦合(

L

!

结论

通过对
%>>#

年到
#$$O

年
S3TUR

资料的分

析表明!在臭氧光化损耗中!

&1U

!

和
;U

!

的贡献

大小和作用位置有所差异(

8U&V3WR8!

模拟结

果发现!两半球夏季高纬极区的臭氧减少主要是

;U

!

的化学贡献*北极春季和南极冬季副极地臭氧

的变化主要是动力输送引起(南'北极春季臭氧减

少的化学机制也有所不同!南极春季的臭氧耗损包

括极区内
&1U

!

的异相化学作用和副极区
;U

!

的化

学作用*北极春季的臭氧耗损主要以
;U

!

和
&1U

!

的气相化学作用为主!其中
;U

!

的作用更大!

;U

!

相对
&1U

!

的作用位置在高度上更低些(

#" 5̀

以下的整个中低平流层和
"# 5̀

以下的

低纬平流层!动力输送的贡献可达
"OX

(低纬度臭

氧的动力输送和化学作用基本相抵!季节变化相对

很小(低纬高层的动力输送不应被忽略!可能与

_DU

扰动激发的次级垂直
b

经圈环流在该位置的

年平均异常有关(而高纬度平流层上层的光化反应

的高贡献率!也与动力过程耦合的间接反馈有关(
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!
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S3TUR

数据和
8U&V3WR8!

模式!对这些

数据和模式的开发'提供者以及两位匿名审稿人提出的宝贵修改意
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