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摘  要  利用包含详细微物理动力学机制的 NAQPMS+APM (Nested Air Quality Prediction Modeling System with 
Advanced Particle Microphysics) 模式，对北京城市大气 2006 年 1 月 15 日至 2 月 13 日期间的粒子数浓度谱分布进

行了模拟，模式模拟结果合理，能够很好地再现北京城市大气细粒子的数浓度谱分布演变特征。分析表明，北京

冬季大气新粒子形成事件频发，核化作用使核模态粒子数浓度急剧升高；污染累积时，积聚模态粒子数浓度显著

增大，而核模态粒子数浓度很小，粒子谱分布向大粒子端移动；重污染期间，粒子微物理混合作用强烈，二次成

分在一次粒子上的附着使一次粒子粒径显著增大，二次成分可使一次粒子粒径增大 50%以上，积聚模态的二次粒

子与一次粒子共同促进了污染的形成。在北京及其近周边区域，北京南部和河北南部一次粒子数量多，占据主导

地位，而在河北北部二次粒子则占主导地位。 
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Abstract  Particle number size distribution in Beijing was simulated during the period 15 January to 13 March 2006 
using NAQPMS+APM (Nested Air Quality Prediction Modeling System with Advanced Particle Microphysics). The 
simulated number size distribution of fine particles agreed well with observations. The simulation results showed that new 
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particle formation occurred frequently. The nucleation-mode particle number concentration increased drastically due to 
the nucleation process during new particle formation. In pollution periods, the number concentration of 
accumulation-mode particles increased, while the nucleation-mode particle number concentration deceased obviously. 
Moreover, the particle number size distribution shifted towards larger diameters. In heavy pollution episodes, the particle 
size increased significantly due to intense mixing through microphysical processes. The sizes of primary particles could 
be 50% larger than their core size due to secondary species coating on them. Accumulation-mode secondary and primary 
particles together contributed to pollution formation. For Beijing and surrounding areas, the simulation results showed 
that primary particles dominated particle numbers in the south of Beijing and Hebei, while secondary particles were 
dominant in the northern part of Hebei. 
Keywords  NAQPMS+APM model, Particle number size distribution, Primary particle, Secondary particle 

 

 
1  引言 

 
北京市作为超大城市，其大气污染面临着严峻

的形势。北京市环保局发布的环境空气质量报告显

示，大气颗粒物已经成为北京城市大气的首要污染

物。针对北京市的大气颗粒物污染问题，已有大量

研究工作 (Ma et al., 2012)，但已有研究特别是数值

模拟研究主要关注颗粒物的质量浓度，对粒子数浓

度的关注较少。近年来的研究结果显示，超细粒子

（粒径小于 100 nm 的颗粒物）对人体健康的影响

更为显著 (Donaldson et al., 1998, 2002; Delfino et 
al., 2005)，且超细粒子也可作为云凝结核影响云雾

过程 (Spracklen et al., 2008)。观测研究 (Wu et al., 
2007) 表明，北京城市大气中超细粒子质量浓度占

细粒子总质量浓度的比例几乎可以忽略，但其数浓

度占粒子总数浓度的比例却高于 70%。因此，当前

以粒子质量浓度为尺度的大气环境标准已不能全

面反映北京市大气颗粒物对环境的不利影响。综合

考虑粒子质量和数量浓度是目前细粒子研究的发

展趋势。 
细粒子的来源主要包括一次排放和二次生 

成。直接排放的细粒子主要来自于燃烧过程，包括

化石燃料燃烧和生物质燃烧过程。二次生成是大气

中的可凝气体在大气中凝结为分子簇继而长大成

稳定颗粒物的过程。在研究中，若观测到的气溶胶

数浓度谱分布随时间变化呈“香蕉型”，即粒径小

于 10 nm 的粒子迅速生成，并能增长到较大的尺寸，

便认为发生了所谓的“新粒子形成”(New Particle 
Formation, NPF) 事件。对粒子数浓度谱分布的观测

研究表明，北京新粒子形成事件出现频率高，且其

出现频次有显著的季节差异 (Wu et al., 2007)，并有

研究结果显示北京是新粒子的重要来源 (Wehner et 

al., 2004)。观测分析表明，北京粒子谱分布的变化

过程中，核化、凝结和碰并过程是重要的物理过程

(Wu et al., 2011)，综合考虑各个物理过程对于理解

新粒子形成和细粒子谱分布演变机制十分重要。 
本 文 以 中 国 科 学 院 大 气 物 理 研 究 所 的

NAQPMS+APM 模式模拟分析北京冬季的大气细

粒子谱分布演变特征，结合观测数据从气象条件、

大气化学条件及细粒子微观动力学机制上揭示大

气细粒子谱分布的演变和新粒子形成的机理，并讨

论本文所用模式的不确定性。 

2  模式和观测数据简介 

2.1  模式简介 

本文所用模式为中国科学院大气物理研究所

的 NAQPMS+APM 模式（Wang et al., 2001, 2002, 
2006; 王自发等，2006；Yu and Luo, 2009; Li et al., 
2011, 2012; Chen et al., 2014），在该模式中耦合了包

含详细微物理过程的气溶胶动力学模块 (Turco et 
al., 1979; Yu and Turco, 1997, 2008; Yu and Luo, 
2009)，NAQPMS+APM 模式综合表征控制大气细

粒子谱分布的化学、热力学和微观动力学过程，可

对大气细粒子的微物理参数在三维空间上进行高

分辨率模拟。 
NAQPMS+APM 模式中的气溶胶包括二次粒

子、黑碳 (Black Carbon, BC)、有机碳 (Organic 
Carbon, OC)、海盐和沙尘。本文中一次粒子指由直

接排放产生的粒子，包括 BC、OC、海盐和沙尘，

二次粒子指核化形成的粒子，携带了二次成分的一

次粒子仍称为一次粒子。二次粒子是由核化作用形

成的粒子，二次粒子共分为 40 档，粒子直径大小

范围从 1.2 nm 至 12 μm，第一档对应核化形成的新

粒子，从 1.2 nm 到 100 nm 分档较细以更好地模拟
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新粒子的增长过程，模式显式地计算成核率、新粒

子的增长和碰并过程；海盐粒子由海洋排放产生，

从 12 nm 至 12 μm 分为 20 档，由于在 10 nm 以下

的海盐粒子数浓度和质量浓度都很小，模式不考虑

12 nm 以下的粒子，模式计算各档海盐粒子的排放

通量、增长及碰并过程；沙尘粒子由沙源地产生，

沙尘粒子从 200 nm 到 12 μm 分为 4 档，模式考虑

其凝结增长和它对二次粒子的碰并清除过程；碳质

粒子主要由人为排放产生，假设排放的粒子谱分布

为对数正态分布 (Dentener et al., 2006)，模式考虑

它的凝结增长和其对二次粒子的碰并清除作用。模

式还考虑铵盐、硝酸盐、二次有机气溶胶 
(Secondary Organic Aerosol, SOA) 对粒子的凝结增

长作用和粒子的吸湿增长过程。在模式中的示踪物

包括不同种类的各档粒子及一次粒子上附着的二

次成分。 
本 文 在 Chen et al. (2014) 的 基 础 上 对

NAQPMS+APM 模式进行了进一步的发展，将一次

碳质粒子进行了详细的分档，一次碳质粒子的粒径

从 10 nm 到 10 μm 按等对数间隔总共分成了 28 档。

由此，NAQPMS+APM 模式可以更加详细地模拟粒

子谱分布特征。本文的模拟采用三重嵌套区域，第

一区域为东亚区域，水平分辨率为 81 km，第二区

域为中国中东部，水平分辨率为 27 km，第三区域

为北京及近周边地区，水平分辨率为 9 km，垂直分

20 层。NAQPMS+APM 模式的气象场由中尺度气象

模 式 WRF 提供，在模拟时采用四维同化逼近方案，

使模式预报场向再分析场逼近。模拟所用排放源数

据为 REAS_V2 (Kurokawa et al., 2013)。本文的研究

时段为 2006 年 1 月 15 日至 2 月 13 日，模拟起始

时间为 2006 年 1 月 1 日 00:00（北京时间，下同），

前 14 天作为预热时间以减小初值的影响，模拟分

析从 2006 年 1 月 15 日开始。 
2.2  观测数据介绍 

本文所用观测数据由北京大学环境科学与工

程学院提供，观测点位于北京市西北方向的北京大

学校园内。观测平台在北京大学理科教学楼楼顶，

距离地面约 20 m。观测使用的仪器为双电迁移性颗

粒物粒径分析仪 (TDMPS) 和空气动力学颗粒物

粒径分析仪 (APS)，TDMPS 测量 3～800 nm 的颗

粒物粒径谱分布，APS 测量 0.45～10 μm 的颗粒物

粒径谱分布，TDMPS 和 APS 的数据相连接得到粒

径范围为 3 nm 至 10 μm 的粒径谱分布，观测数据

的整理方法详见 Wu et al. (2011)。由于观测数据的

粒径分档和模式的粒径分档不一致，本文在进行对

比时将观测到的各档粒子数浓度分摊到了模式的

粒径分档。本文的研究中核模态、爱根模态、积聚

模态对应的粒径范围分别为 3～20 nm、20～100 
nm、100 nm 至 1 μm。 

 
3  结果和讨论 
 
3.1  气象要素和污染过程分析 

图 1 给出了北京大学观测站点的气象要素模拟

结果，包括风向、风速、温度和相对湿度的模拟情

况。从图 1 可看出，北京冬季的风向风速有显著的

日循环特征，山地－平原风气候特征（王喜全等，

2008）明显，午后大多为偏南风且风速较小，而在

午前为偏北风且风速较大。温度基本在−10～5 °C
之间变化，相对湿度总体较低，大多数时次相对湿

度都在 70%以下。 
图 2 给出了 2006 年 1 月 15 日至 2 月 13 日期

间 NAQPMS+APM 模式对北京细粒子组分质量浓

度模拟情况，由粒子组分（如图 2 所示）及积聚模

态粒子数浓度的变化可知，在 1 月 15 日至 2 月 13
日期间，北京经历了数次污染的形成和消散过程。

1月17～18日，伴随着风速的下降和风向转为南风，

污染物浓度逐渐升高，1 月 18～20 日，风速基本维

持在 4 m/s 以下，相对湿度的变化幅度亦较小，维

持在 50%左右，20 日风速基本为偏北风，之后污染

物浓度出现了下降的趋势；1 月 22～25 日，风速从

22 日起下降，23～25 日风速持续性偏小，出现了

一次污染的累积过程；1 月 27～28 日，污染物浓度

保持较低状态，但从 28 日中午开始，相对湿度较高，

污染物快速累积，29 日凌晨出现了污染物浓度的最

高值，而后风向转为北风，风速的快速增大使污染

程度快速减轻；1 月 31 日，风速基本在 2 m/s 以下，

污染物又出现了一次快速累积和消散的过程；2 月

4～7 日，风速持续性偏小，污染物浓度较高；2 月 7～
11 日，风速较大，且为偏北风，污染物浓度在一个

较低的水平，从 11 日开始，风速下降，出现了一次

明显的污染累积过程。对照粒子组分浓度与积聚模

态粒子的数浓度可看出，NAQPMS+APM 模式基本

能够再现细粒子质量浓度的时间变化趋势。 
3.2  粒子谱分布模拟分析 

图 3 给出了 2006 年 1 月 15 日至 2 月 13 日粒 
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子谱分布的模拟与观测的对比情况。1 月 15 日，既

有粒子浓度低，出现了一次显著的粒子形成过程

（见图 3），在粒子谱分布上表现为 3～20 nm 谱段

出现了高值，核模态粒子数浓度在 15 日中午前出

现了急剧的增高现象；1 月 16～17 日，污染物浓度

保持在较低水平，从粒子谱分布可看出该时段粒子

图 1  2006 年 1 月 15 日至 2 月 13 日 WRF 模式模拟得到的北京大学观测点（a）风向、（b）风速、（c）温度、（d）相对湿度 

Fig. 1  (a) Wind direction, (b) wind speed, (c) temperature, and (d) relative humidity simulated by WRF model at the station of Beijing University in the 

period from 15 Jan to 13 Feb, 2006 

图 2  2006 年 1 月 15 日至 2 月 13 日 NAQPMS+APM 模式模拟得到的北京大学观测点细粒子组分（a）硫酸盐、（b）硝酸盐、（c）铵盐、（d）黑碳、

（e）有机碳质量浓度 

Fig. 2  Simulated mass concentrations of aerosol components (a) sulfate, (b) nitrate, (c) ammonium, (d) Black Carbon (BC), and (e) Organic Carbon (OC) at

the station of Beijing University in the period from 15 Jan to 13 Feb, 2006 
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粒径较小，分模态的粒子数浓度模拟与观测结果表

明，在该时段积聚模态粒子数浓度处在较低的水平

而核模态粒子数浓度则较高；污染物从 1 月 17 日

下午开始累积，粒子粒径增大，在图 3 上表现为高

值向大粒径端移动，18～19 日，积聚模态的粒子数

浓度保持在较高的水平，而核模态粒子数浓度很

低；25 日污染物被快速清除，核模态粒子数浓度爆

发性的增加，出现了一次明显的新粒子生成过程，

NAQPMS+APM 模式很好地再现了这一过程；1 月

28 日，污染累积过程出现，粒子谱分布的高值向大

粒径端移动，积聚模态粒子数浓度快速增加；29 日

污染物质量浓度下降，29 日中午出现了核模态粒子

数浓度爆发性的增多现象，模式也重现了这一现

象；30 日下午开始污染物再次累积，粒子粒径增 
大；2 月 1 日，风向转为北风，污染物被快速清除，

2 月 1 日出现了新粒子的形成；2 月 2 日中午前，

累积的污染物被快速清除，随后粒子核化形成，但

由于较低的气态可凝物浓度，新形成的粒子未能增

长到足够大，随着夜晚污染物的累积，小粒子被快

速清除，模式很好地再现出了这一现象；2 月 3 日，

污染物浓度依然较低，出现了一次显著的新粒子形

成事件，而后污染累积过程出现，粒子粒径增大，

核模态粒子数浓度在较低水平；2 月 6 日，模式显

著高估了核模态和爱根核模态粒子数浓度，这是由

于 2 月 6 日中午，相对湿度高达 90%，尽管模式计

算得到的成核率较低，但吸湿因子高于 1.75 以上，

铵盐和硝酸盐的浓度也较高，使小粒子增长过快，

出现了与观测相比不合理的数值。该结果表明，高

相对湿度条件下模式在二次组分浓度及粒子吸湿

增长因子的模拟方面仍然不足，存在较大的不确定

性。2 月 7 日、8 日，风向为偏北风，风速较大，污

染物浓度低，二次粒子的形成呈现“脉冲”式，即快

速高强度形成而后快速消失的特征，其原因是既有

粒子浓度低，核化容易发生，但由于新粒子缺乏凝

结增长所需可凝气体，新粒子仍可被既有的大粒子

快速碰并清除。2月 11日也出现了新粒子形成现象，

且随着污染的累积，新粒子也持续增长。上述分析

结果表明，NAQPMS+APM 模式能够再现北京冬季

大气细粒子谱分布的演变特征，对控制粒子谱分布

的关键物理化学过程刻画合理。 
NAQPMS+APM 模式可以对一次粒子和二次

粒子的谱分布进行区分（如图 4 所示）。由图 4 可

看出，当污染累积时，一次粒子粒径也增大，如 1

月 17～19 日的污染累积过程，在此期间，二次组

分质量浓度增加。由图 5 中的一次粒子增长因子

Fgrow可知，污染累积时，二次组分可使一次粒子粒

径持续增长，二次成分可使一次粒子粒径增大 50%
以上，粒子谱分布向大粒子端移动，即表明二次成

分累积更快，微物理混合作用强烈，白天核化形成

且能够长大存活下来的二次粒子与一次粒子叠加，

共同促进了细粒子污染的形成。微物理过程的合理

描述对粒子谱分布特别是污染累积时粒子谱分布

演变十分重要。在污染较轻的时段，如 2 月 7～8
日，尽管白天有大量的二次粒子形成，但由于缺乏

足够的可凝气体，二次粒子只是出现了“脉冲式”

的快速形成和湮灭现象，很难长大到显著影响大气

能见度的积聚模态（见图 4）。 
此外，从图 3 和图 6 可看出，核模态粒子基本

在中午前两小时开始形成，而在中午以后则很快 
消失，其时间变化呈锯齿状，有显著的日变化特 
征，这表明核模态粒子主要受局地大气环境条件的

控制。白天，随着光照的增强，可凝气体硫酸气形

成，进而硫酸气核化形成新粒子，但这些新粒子的

大多数被既有粒子快速碰并清除，很快在粒子谱图

上消失。爱根模态粒子数浓度随时间的演变受二次

粒子和一次粒子的共同控制，二次的爱根模态粒子

与一次的爱根模态粒子呈现反位相的变化特征，二

次的爱根模态粒子随时间的变化比核模态粒子平

缓，其在大气中的存留时间相比核模态较长。积聚

模态的二次粒子随时间的变化与一次粒子有较好的

一致性，其随时间的变化主要受气象条件的影响。 
以上结果表明，在冬季，NAQPM+APM 模式

能够很好地模拟出污染的生消演变过程，对粒子谱

分布的变化过程亦有较强的再现能力，能够合理地

描述大气细粒子的微观动力过程，可以合理地用来

解释大气细粒子的微物理特征。但是模式高估了核

模态的粒子数浓度，核化强度存在过高的现象，对

积聚模态的粒子数浓度亦有一定的高估。 
3.3  大气细粒子数浓度分布特征 

图 7 给出了北京及近周边地区 2006 年 1 月 15
日至 2 月 13 日平均粒子数浓度分布特征。由图 7
可看出，一次粒子数浓度与二次粒子数浓度的空间

分布显著不同。一次粒子数浓度的空间分布与北京

及近周边地区排放源的空间分布较为一致，高值主

要位于北京及河北的南部，高值可达 20000 cm−3
以

上。二次粒子的高值区域则位于下风向较为清洁的 
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图 3  2006 年 1 月 15 日至 2 月 13 日北京大学观测点粒子谱分布（a）模拟与（b）观测对比 

Fig. 3  (a) Simulated and (b) observed particles number size distribution at the station of Beijing University in the period from 15 Jan to 13 Feb, 2006 

图 4  2006 年 1 月 15 日至 2 月 13 日北京大学观测点（a）一次粒子和（b）二次粒子谱分布模拟 

Fig. 4  Simulated (a) primary and (b) secondary particles number size distribution at the station of Beijing University in the period from 15 Jan to 13 Feb, 2006 
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图 5  2006 年 1 月 15 日至 2 月 13 日模拟得到的北京大学观测点细粒子微物理参数：（a）一次粒子增长因子；（b）凝结汇；（c）硫酸气数浓度；（d）

核化速率 

Fig. 5  Simulated microphysics parameters of fine particles at the station of Beijing University in the period from 15 Jan to 13 Feb, 2006: (a) Growth factor of 

primary particles due to coating secondary species; (b) condensation sink; (c) molecular concentration of sulfuric acid gas; (d) nucleation rates 

图 6  2006 年 1 月 15 日至 2 月 13 日北京大学观测点（a）核模态数浓度、（b）爱根模态数浓度、（c）积聚模态数浓度、（d）总粒子数数浓度模拟与

观测（黑色实线表观测的全部粒子，绿色实线表模拟的二次粒子，蓝色实线表模拟的一次粒子，红色点划线表模拟的全部粒子） 

Fig. 6  Simulated and observed particles number concentrations in (a) nucleation mode, (b) aitken mode, (c) accumulation mode, and (d) total particles at the 

station of Beijing University in the period from 15 Jan to 13 Feb, 2006 (black solid lines denote observed particles, green solid lines denote simulated 

secondary particles, blue solid lines denote simulated primary particles, and red dashed lines denote simulated particles) 
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河北东部，对分模态的粒子数浓度的考查可发现，

该区域主要是核模态和爱根模态的二次粒子，而积

聚模态的二次粒子数浓度很小。这表明在清洁地

区，小粒子更易存在于大气之中，但由于可凝气体

浓度低，这些粒子不易长大。从图 7 的粒子总数浓

度空间分布可看出，其与一次粒子的空间分布具有

很好的相似性，一次粒子数浓度高值区也是粒子总

数浓度的高值区。从二次粒子占粒子总数浓度的比

例可看出，河北北部二次粒子占主导地位，而在北

京及河北南部一次粒子占主导地位，但二次粒子对

粒子数浓度的贡献不可忽略，其绝对数值可达到

7000 cm−3
。北京和河北南部污染程度高，一次粒子

数浓度大，一方面限制了成核，另一方面使成核形

成的粒子易被碰并清除使其不易在大气中生存。刻

画北京及近周边的粒子谱分布特征需综合考虑核

化、凝结和碰并等微物理动力过程。 

4  结论 

本文利用最新发展的 NAQPMS＋APM 模式，

模拟分析了北京冬季 2006 年 1 月 15 日至 2 月 13
日的大气细粒子谱分布演变特征。与观测的对比发

现，NAQPMS＋APM 模式可合理地再现出北京细粒

子谱分布演变特征，模拟分析结果表明：1）在冬

季，北京城市大气新粒子形成事件出现频率高，新

粒子形成时核模态粒子数浓度急剧增加；2）不同

模态粒子数浓度时间变化特征有显著差异，核模态

和爱根模态的二次粒子时间变化趋势基本与一次

粒子反位相，而积聚模态的二次粒子与一次粒子的

变化基本同步；3）污染累积时，积聚模态的粒子

数浓度显著增多，粒子谱分布向大粒子端移动，微

物理混合作用强烈，二次成分可使一次粒子粒径增

大 50%以上，粒子混合状态发生重要改变；4）北

京南部和河北南部一次粒子占据主导地位，但二次

粒子数浓度也有较大的数值，而在河北北部二次粒

子则占主导地位。 
    本文利用 NAQPMS+APM 模式对北京冬季的

粒子谱分布长期连续演变特征做了细致模拟，今后

还需结合粒子组分和粒子光学性质参数对

NAQPMS+APM 模式进行全面的评估，进一步量化

图 7  2006 年 1 月 15 日至 2 月 13 日平均北京及近周边地区（a）一次粒子数浓度、（b）二次粒子数浓度、（c）粒子总数浓度、（d）二次粒子数浓度

占总粒子数浓度的百分比 

Fig. 7  Averaged (a) number concentration of primary particles, (b) number concentration of secondary particles, (c) number concentration of all particles, and 

(d) number concentration fraction of secondary particles in Beijing and its surrounding areas in the period from 15 Jan to 13 Feb, 2006 
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核化方案、一次粒子排放谱分布及粒子吸湿增长方

面的不确定性，并深入研究不同组分和各微物理过

程对粒子谱分布模拟的影响。 
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