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摘要
氨气(NH3)是大气中含量最丰富的碱性气体，是颗粒态NH4+的唯一来源，在二次无机盐生成中起着重要作用。NH3极易与大气中的硝酸(HNO3)和硫酸(H2SO4)发生酸碱中和反应，生成硝酸铵(NH4NO3)和硫酸铵((NH4)2SO4)等二次无机气溶胶，因此，NH3的排放、输送及化学转化过程对全球无机气溶胶的时空分布有重要影响。本文利用ENVISAT卫星搭载的迈克尔逊干涉仪(MIPAS)和Aqua卫星搭载的AIRS探测仪观测到的大气NH3浓度数据，以及全球大气化学-气候模式EMAC模拟的NH3结果，分析了2008-2011年6-9月亚洲地区大气NH3的空间分布特征。结果显示，近地面NH3浓度最高值出现在印度北部，紧邻印度北部的孟加拉湾夏季存在深对流，在印度北部和青藏高原上空出现了NH3的向上输送柱，青藏高原是NH3向上输送的主要通道，NH3虽然寿命短，但在深对流区域可以被输送到上对流层和下平流层(UTLS)。结果显示，夏季时近地面NH3浓度最高值出现在印度北部，同时紧邻印度北部的孟加拉湾存在深对流，凭借青藏高原的高海拔地势，此深对流可以将寿命较短的NH3输送到上对流层和下平流层(UTLS)，所以在青藏高原上空出现了NH3的向上输送柱，即青藏高原是NH3向上输送的主要通道。亚洲夏季风反气旋的位置主导着NH3在UTLS区域的空间分布，反气旋内持续存在NH3高浓度中心，NH3高浓度中心位置与反气旋中心位置对应良好，会出现一个或两个NH3高浓度中心，说明反气旋内环流形式的变化对反气旋内NH3分布特征有重要影响。
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Abstract
[bookmark: _Hlk75855164]Ammonia (NH3) is the most abundant alkaline gas in the atmosphere and the only source of particulate NH4+, playing an important role in the formation of secondary inorganic salts. NH3 can easily react with nitric acid (HNO3) and sulfuric acid (H2SO4) in the atmosphere to form secondary inorganic aerosols such as ammonium nitrate (NH4NO3) and ammonium sulfate ((NH4)2SO4). Therefore, the emission, transportation, and chemical transformation of NH3 have an important impact on the spatial and temporal distribution of global inorganic aerosols. In this paper, the atmospheric NH3 concentration observed by the Michelson interferometer (MIPAS) on ENVISAT satellite and the AIRS detector on Aqua satellite, as well as simulated by the global atmospheric chemistry climate model EMAC, are used to analyze the spatial distribution characteristics of atmospheric NH3 in East Asia from June to September in 2008-2011. The results show that the highest concentration of NH3 near the surface appears in northern India, and deep convection exists in the Bay of Bengal near northern India in summer. The upward transport column of NH3 appears over northern India and the Qinghai-Tibet Plateau. Although NH3 has a short lifetime, it can be transported to the upper troposphere and lower stratosphere (UTLS) in the deep convection region. Relying on the high altitude of the Qinghai-Tibet Plateau, this deep convection can transport short-lived NH3 to the upper troposphere and lower stratosphere (UTLS), so there is an upward transport column of NH3 over the Qinghai-Tibet Plateau, namely, the Qinghai-Tibet Plateau is the main channel of NH3 upward transport. During the Asian summer monsoon, the location of the anticyclone dominates the spatial distribution of NH3 in the UTLS. The location of the Asian summer monsoon anticyclone dominates the spatial distribution of NH3 in the UTLS area. The high concentration center of NH3 continues to exist in the anticyclone. The position of the high concentration center of NH3 corresponds well to the position of the center of the anticyclone, and there exist one or two NH3 high concentration centers, indicating that the change of the circulation pattern in the anticyclone has an important influence on the distribution of NH3 in the anticyclone.
Keywords: Asian summer monsoon anticyclone, ammonia, Qinghai-Tibet Plateau, deep convective transport, upper troposphere and lower stratosphere
1 引言
[bookmark: _Hlk76632987][bookmark: _Hlk76633097]氨气（NH3）作为大气中唯一的碱性气态物质和颗粒态NH4+的唯一来源，在二次无机盐生成中起着重要作用(何一滢等, 2019 , 陶俊等, 2010 , Sharma et al., 2007 , 张美根和韩志伟, 2003)。人为活动如复合肥料的使用和牲畜粪便管理排放的NH3占总排放量的70-80％(Bouwman et al., 1997 , Paulot et al., 2015)。中国东南部和印度北部是NH3的主要排放源(Paulot et al., 2014 , Van Damme et al., 2015)。NH3在大气中的清除过程分为三种，第一种是NH3沉降到地面，被干清除；第二种是NH3溶于水，降落到地面，NH3被湿清除；第三种是NH3与硝酸（HNO3）和硫酸（H2SO4）反应后生成铵盐液滴或者铵盐固体气溶胶。NH3与H2SO4（或HNO3）反应形成硫酸铵（（NH4）2SO4）（或硝酸铵（NH4NO3）），由(NH4)2SO4和NH4NO3组成的气溶胶颗粒(胡清静, 2015 , Behera et al., 2013)不仅影响空气质量(Hamaoui-Laguel et al., 2014)，而且还通过直接和间接的辐射效应影响气候(Adams et al., 2001 , Martin et al., 2004 , Xu and Penner, 2012)。
亚洲夏季风反气旋是北半球亚洲地区每年6-8月上对流层和下平流层（UTLS）中存在的环流，反气旋（本文以“反气旋”作为“亚洲夏季风反气旋”的简称）中的深对流对大气化学成分从边界层到UTLS的输送起着重要作用(卞建春等, 2011 , Ma et al., 2022)，伴随着深对流，边界层的污染物可以传输到UTLS(He et al., 2020 , Zhang et al., 2020)。卫星探测显示大气痕量气体（如H2O, CO, CH4, NO, NO2, C2H6, C2H2, N2O和HCN等）在反气旋中的浓度值高于它们在反气旋外的浓度值，反气旋对UTLS的气溶胶和气体有汇聚和禁锢的作用(Randel et al., 2010 , Randel and Park, 2006)。受清除过程的影响，NH3在大气中的寿命较短，从几小时到5天不等(Baek and Aneja, 2004)，但是各种尺度的环流和对流可以将NH3输送到青藏高原上空的UTLS。不断向上输送的NH3可能会导致上对流层气溶胶颗粒物的生成，并进而影响云的变化，从而对地球的辐射平衡产生潜在的影响，若NH3随上升气流被传输到平流层，生成的气溶胶颗粒物将会长时间地对全球气候产生影响。随着影响NH3浓度的各种动力和化学因素的变化，反气旋中NH3的浓度及分布也会发生变化。Höpfner et al. (2016)通过分析MIPAS资料，首次报道了亚洲夏季风期间反气旋中上对流层NH3浓度出现高值，但没有深入研究NH3的时空分布特征特别是垂直分布特征。Vernier et al. (2011)对2006-2009年四年的星载激光雷达CALIPSO资料进行分析，证明了亚洲对流层顶气溶胶层（ATAL）的存在，ATAL的生成机制还不是十分清楚(Bian et al., 2020 , Mahnke et al., 2021)，He et al. (2020) 使用CALIPSO卫星的气溶胶消光散射比（ASR）数据来研究ATAL的强度变化，得到ASR与年际准两年周期振荡（QBO）指数呈反相关系，结果表明ATAL存在年际变化。NH4+是ATAL中气溶胶的重要成分(Höpfner et al., 2019)，除了动力因子，由于NH3和铵盐之间的相互转化关系，研究NH3的分布特征和年际变化将有助于深入揭示ATAL的形成机制，以及气溶胶气态前体物变化和化学过程对ATAL的时空分布和年际变化的影响。
2 数据介绍
2.1 MIPAS卫星资料
欧洲航天局（ESA）于2002年3月发射了ENVISAT卫星，第一期从2002年6月到2004年3月，第二期从2005年1月到2012年4月。迈克尔逊干涉仪（MIPAS）是搭载于该卫星上的一种高分辨率傅里叶变换红外光谱仪，用于探测中高层大气临边发射光谱，用于全球温度和许多与大气化学和气候变化有关的大气微量成分的垂直剖面测量。由于MIPAS具有高光谱分辨率（第一期光谱分辨率是0.025cm-1，第二期光谱分辨率降低到0.0625cm-1）和从685到2070cm-1（4.15–14.6μm）的覆盖范围，MIPAS可以探测到在大气化学中起主要作用的大气痕量成分并对其进行光谱解析。
本文使用了MIPAS观测到的NH3和SO2数据，时间范围是2008年到2011年四年的6到9月份，每月有三次观测数据，水平范围覆盖全球，水平分辨率是10°×10°，垂直范围从12km到20km，垂直分辨率为1.5km。该数据的总误差范围约为1–6pptv，海拔12km处总误差约为4pptv，海拔18km处总误差约为2pptv，20km处总误差约为0.7pptv(Höpfner et al., 2016)。
2.2 AIRS卫星资料
Aqua是美国宇航局（NASA）地球观测系统的一颗卫星，Aqua于2002年5月4日发射升空，搭载了6个地球观测仪器，分别是AIRS、AMSU、HSB、CERES、MODIS、AMSR-E。大气红外探测器(AIRS)是采用光栅分光的高光谱分辨率大气探测仪器，在650和2670 cm-1（3.8-15.4 µm）之间具有2378个独立的光谱通道，其光谱分辨率（λ／Δλ）高于1200。
窗口区域（860–875、928–932和965–967 cm-1）中，AIRS有十二个通道用于探测NH3。本文使用了AIRS 的NH3月平均数据，时间范围是2008年到2011年四年的6到9月份，水平分辨率是1 ° × 1 °，垂直分布从972hPa到506hPa，分为12层。该数据6-9月份北半球平均标准差约为0.6ppbv(Warner et al., 2016)。
2.3 ERA5再分析资料
ERA5是第五代欧洲中期天气预报中心（ECMWF）发布的全球再分析数据。数据从1950年开始至今。本文使用的是2008年到2011年四年的6到9月各气压层上的数据，包括垂直风速、水平风速、位势高度，水平分辨率为0.25°×0.25°，垂直范围从1000hPa到1hPa，分为37层。
2.4 EMAC模式模拟
大气化学-环流模式（AC-GCM）EMAC（ECHAM/MESSy Atmospheric Chemistry）耦合了德国马普化学所等欧洲研究机构联合开发的地球子模式模块化系统MESSy和全球气候模式ECHAM (Jöckel et al., 2010)。该模式系统耦合了化学积分、物理过程、参数化、诊断计算等过程，目前包含了气相化学物质116个，气相化学反应295个，以及液相化学物质91个，液相化学反应258个，可以很好地模拟对流层和平流层复杂的动力、云、辐射、多相化学、排放和沉降过程。
本研究使用了EMAC模式模拟的2010年到2011年6-9月NH3体积混合比数据(Ma et al., 2019)，该模拟采用的模式分辨率是T106L90，对应的水平分辨率是1.125°×1.125°，垂直方向从近地面到0.01hPa共90层，对流层顶附近的垂直分辨率可达500m。
3分析研究结果
3.1 UTLS区域NH3的时空分布特征
本文重点研究了2008-2011四年亚洲夏季风期间NH3的时空分布特征。图1给出了MIPAS探空仪探测到的2008-2011年期间每年夏季（6-8月）13km-17km高度范围内NH3平均体积混合比的全球水平分布以及6-9月10-110°E，20–40° N和海拔13–17 km区域中NH3总质量时间序列。正如Höpfner et al. (2016)报道的，每年夏季在亚洲夏季风反气旋内都会出现NH3的高值区，范围最大时可以西起阿拉伯半岛，东到中国东部沿海地区。夏季UTLS处NH3水平分布的年际差异主要表现在分布范围和高浓度中心的位置上，2008和2010年NH3水平分布范围广，出现两个NH3高浓度中心，青藏高原上空和阿拉伯半岛上空，2009和2011年NH3水平分布范围小，只在青藏高原上空存在一个NH3高浓度中心。由10°-110°E，20-40° N和海拔13-17 km区域中的NH3总质量随时间的变化序列可以得出，在6月下旬NH3浓度开始增加，通常在7月下旬达到最高值，然后NH3浓度开始降低，8月下旬恢复到夏季初的浓度水平。Höpfner et al. (2019)也分析了该区域NH3总质量时间序列，但只分析了该区域内NH3总质量随时间的变化，未对比每年的NH3总质量差异，也未分析NH3总质量与NH3高浓度中心位置的关系。对比4年该区域的NH3质量时间序列，在亚洲夏季风发生前后无明显差异，但在亚洲夏季风期间存在明显差异。其中2009年和2011年区域内NH3的总质量比2008和2010低，从水平分布图可以看出，2009、2011年夏季平均的NH3只有青藏高原上空一个高浓度中心；2008、2010年夏季NH3平均浓度高，NH3高浓度区域范围广，出现了两个高浓度中心，青藏高原上空和阿拉伯半岛上空。
[image: ]
图1 MIPAS探空仪探测到的2008年-2011年逐年在6-8月期间13-17km高度范围内NH3平均体积混合比（pptv）的水平分布和反气旋UTLS区域(10°-110°E，20-40° N和海拔13-17 km)NH3总质量(Gg)时间序列
Figure 1 The horizontal distribution of NH3 mean volume mixing ratio(pptv) during June to August and the total mass(Gg) time series of NH3 in the anticyclone UTLS region (10-110 ° E, 20-40 ° N and 13-17 km above sea level) during June to September detected by MIPAS in 2008-2011
图2是 MIPAS探空仪探测到的2008-2011年6-8月12km到20km处20-40°N的NH3月平均体积混合比垂直分布图。如图2所示，随着反气旋的形成和20-40°N内、70°E以东地区的上升运动增强，6月份12km处NH3浓度开始增加；7月份时NH3高浓度区域范围扩大并且向西延伸，有时可以形成两个高浓度中心，一个高浓度中心在70°E以东（青藏高原附近）18km以下，该浓度中心随着海拔增加NH3浓度降低，另一个高浓度中心在40°E附近（阿拉伯半岛附近）大约13-18km处，NH3浓度最高值在15km处；8月NH3水平范围缩小，已经不存在两个明显的NH3高浓度中心，基本都以青藏高原上空为中心；9月NH3恢复到反气旋出现前的浓度水平（图略）。 由图2也可以得到与由图1时间序列图得到的UTLS 区域的NH3月际变化规律一致的规律即6月较低，7月最高、8月较高、9月最低。
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图2 MIPAS探空仪探测到的2008-2011年6-8月20-40°N内NH3平均体积混合比（pptv）空间分布
Figure 2 Spatial distribution of NH3 mean volume mixing ratio（pptv）within 20-40°N detected by MIPAS during June to August in 2008-2011
3.2 低层大气NH3的时空分布特征
低层大气NH3的卫星探测资料来源于AIRS，图3是AIRS探测到的2010年6-9月972hPa的NH3体积混合比水平分布（左）和20-40°N内972-506hPa的NH3平均体积混合比（右），由于2008-2011年四年中的空间分布差异不明显，图中只给出了2010年6-9月的分布。可以看出，低层大气NH3的高浓度区域在70-90°E，80°E附近是NH3主要的向上输送区域。近地面NH3浓度随时间的变化规律是6月份NH3浓度较高，7月份最高、8月份降低、9月份更低，图4是AIRS探测到的2008-2011年6-9月972hPa 65-90°E，10-35°N内的NH3平均体积混合比（ppbv）距平（ppbv和百分比（%）），以972hPa的65-90°E，10-35°N区域为例来表征近地面NH3源的年际变化，该区域6月和9月NH3体积混合比年际变化大，7、8月年际差异小（距平百分比小于10%）。由图3（右）可以看出6月份80°E附近NH3浓度增加，7月份浓度达到最高，6-8月份NH3可以输送到506hPa以上，但是8月浓度明显降低，9月80°E附近近地面NH3浓度比7月降低了大约17ppbv，80°E上空NH3高值区域的轮廓已经开始变平缓，NH3的向上输送明显减弱甚至消失。
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图3 AIRS探测到的2010年6-9月972hPa的NH3体积混合比水平分布（左）和20-40°N内972-506hPa的NH3平均体积混合比（右）
Figure 3 The horizontal distribution of NH3 volume mixing ratio of 972hPa (left) and the average volume mixing ratio of NH3 from 972hPa to 506hPa within ​​20-40°N (right) detected by AIRS during June to September in 2010
[image: ]
图4 AIRS探测到的2008-2011年6-9月972hPa 65-90°E，10-35°N内的NH3平均体积混合比（ppbv）距平（ppbv和百分比（%））
Figure 4 The average volume mixing ratio (ppbv) anomalies (ppbv and percentage (%)) of NH3 at 972hPa within 65-90°E, 10-35°N detected by AIRS from June to September in 2008-2011
3.3 UTLS区域中NH3浓度与NH3近地面源的关系
[bookmark: _Hlk89261844][bookmark: _Hlk96895944]图5是2008-2011年6-9月AIRS探测到的NH3近地面源（972hPa65-90°E，10-35°N）的NH3平均体积混合比（虚线）和MIPAS探测到的UTLS区域(10-110°E，20-40° N和海拔13-17 km)NH3（黑色实线）和SO2（红色实线）的平均体积混合比的关系图，虽然近地面和UTLS的NH3月际变化规律不完全一致，但从趋势上可以得到二者有一定的相关性，2008-2011年每年7月份NH3地面源的NH3平均浓度达到最高，在17ppbv到20ppbv之间，年际变化如图4所示，距平在1ppbv之间，较为稳定，UTLS区域内的NH3平均体积混合比也在每年的7月达到最高值，分析2008-2010年6-9月的NH3近地面源和UTLS的NH3体积混合比数据得到，二者的相关系数为0.745（p=0.005），分析2008-2011年6-9月的数据得到二者的相关系数为0.614（p=0.011），分析2009-2011年6-9月的数据得到二者的相关系数为0.612（p=0.03），说明加入了2011年的数据以后相关性降低，2011年UTLS区域内的NH3浓度与近地面NH3浓度的相关性比之前三年差。2011年6月非洲东北部纳布罗火山爆发，这是继1991年皮纳图博火山爆发后最强的一次爆发 (庄婧雯等, 2016)，分析图5 中MIPAS探测到的UTLS中SO2和NH3的平均体积混合比，得到2011年UTLS中SO2浓度比没有火山喷发时有明显增加，2011年7月比2008-2010年7月的SO2增加了约0.15ppbv，SO2在大气中被氧化成H2SO4以后，会与NH3反应生成稳定了的(NH4)2SO4颗粒物，从而使大气中NH3浓度降低。说明造成UTLS中NH3年际差异的原因除了NH3近地面源浓度的年际变化外，还有火山喷发(Tidiga et al., 2022)。
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图5 2008-2011年6-9月AIRS探测到的NH3近地面源（972hPa65-90°E，10-35°N）的NH3平均体积混合比（虚线）和MIPAS探测到的UTLS区域(10-110°E，20-40° N和海拔13-17 km)NH3（黑色实线）和SO2（红色实线）的平均体积混合比的关系图
Figure 5 The correlation between the average volume mixing ratio of NH3 near-ground source (972hPa65-90°E, 10-35 °N) detected by AIRS (black dotted line,ppbv) and the average volume mixing ratio of NH3 (black solid line,pptv) and SO2(red solid line,×10-1 ppbv) in the UTLS region (10-110°E, 20-40°N and 13-17 km above sea level) detected by MIPAS from June to September in 2010 and 2011
3.4 观测资料与模式模拟结果的对比和NH3的垂直输送
由于AIRS资料缺测较多并且缺少506hPa以上高度的数据，MIPAS资料缺少12km以下的资料，所以本文将使用EMAC模式模拟的NH3结果和垂直风速ERA5再分析资料研究NH3自低层大气向UTLS的垂直输送特征。我们的分析对比结果表明，采用EMAC模式与ERA5再分析资料垂直分速显示的上升、下沉区域基本一致，速度也基本相等（图略）。但考虑到ERA5的风场精度高，更能表现出垂直运动特别是近地面垂直运动的复杂性，所以本文采用了ERA5垂直风速再分析资料。图6表示的是2010-2011年6-9月EMAC模式模拟的20-40°N区域内NH3的平均体积混合比和20-40°N区域内再分析资料ERA5的平均垂直风速。与两种观测数据相比，80°E附近模式模拟的NH3浓度在506hPa以下较AIRS观测到的NH3浓度偏低，200hPa以上较MIPAS观测到的NH3浓度偏高，以2010年8月为例，940hPa附近EMAC模式模拟的NH3浓度偏低大约7ppbv，800hPa附近偏低大约4ppbv，200hPa（海拔约为12km）附近偏高大约0.25ppbv；模式模拟的近地面和高空的NH3的月际变化规律与观测也有差异，在近地面模式模拟的80°E附近7月份NH3浓度在6-9月中是最低的，而观测数据80°E附近7月份NH3浓度在6-9月中是最高的，在200hPa以上高空模式模拟的NH3浓度在8月份达到6-9月中的最高并且分布范围最广，而观测数据是7月时达到NH3浓度最高并且分布范围最广；模式模拟的NH3空间分布特征与观测基本一致，NH3浓度均在近地面80°E附近有最高值，NH3高浓度区均在200-300hPa附近向西弯折。
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图6 2010-2011年6-9月EMAC模式模拟的20-40°N区域内NH3的平均体积混合比和20-40°N区域内再分析资料ERA5的平均垂直风速（实线（正）表示下沉运动，虚线（负）表示上升运动，单位为Pa/s）
Figure 6 The average volume mixing ratio of NH3 within 20-40°N simulated by the EMAC model and the average vertical wind speed (Solid lines (positive) indicates vertical wind down, dashed lines (negative) indicates vertical wind up, the unit is Pa/s) of the ERA5 within 20-40°N during June to September in 2010 and 2011
随着反气旋出现、上升风速增大，并且夏季是印度北部及周边地区NH3排放量最大的季节(Van Damme et al., 2015)，大量NH3被快速上升气流输送到高空，上升区域主要分布在80-120°E之间，特别在90°E附近750hPa到290hPa范围内上升风速最大，最有利于NH3向上输送(Lau et al., 2018)。深对流也常用低于220 W m-2的长波出射辐射OLR表示(Randel et al., 2015)，图7是EMAC模式模拟的2010-2011年80-100°E内的月平均长波出射辐射（OLR（W m-2））的时间序列和20-40°N内月平均OLR（W m-2）的时间序列，由图7也可以得到在反气旋期间以30°N、100°E为中心的区域在7、8月份存在深对流（OLR<220 W m-2），OLR所表现出的深对流区域与垂直风速表示的上升气流所在区域基本一致，都在青藏高原上空。EMAC模式模拟的NH3剖面图浓度最高区域呈垂直柱状，NH3柱中心（最高值区域）位于90°E附近，水平分布上对应的是青藏高原上空的NH3高浓度中心，7、8月NH3柱中心高度最高可以到达115hPa，并且在40-80°E之间290hPa附近出现NH3高浓度区域轮廓向西弯曲的现象，NH3轮廓向西弯曲的现象应该是由于亚洲夏季风反气旋在高空发展壮大，NH3随70°E以东上升气流输送到UTLS，NH3堆积并在反气旋内扩散造成的。9月70°E以东空气的上升运动仍然存在，但是较6-8月份，9月上升速度明显降低，NH3高浓度区域的柱状已经不明显，逐渐恢复到6月时的水平。NH3的垂直输送情况解释了UTLS处青藏高原上空是NH3高浓度中心的原因即青藏高原是NH3输送到UTLS的通道。
[image: ]
图7 2010-2011年6-9月EMAC模式模拟的80-100°E内的月平均长波出射辐射（OLR（W m-2））的时间序列（上图）和20-40°N内月平均长波出射辐射OLR（W m-2）的时间序列（下图）
[bookmark: translation_sen_id-2]Figure 7 Time series for monthly average outgoing longwave radiation (OLR (W m-2)) in the 80-100°E simulated by the EMAC model (upper panel) and the time series for the average monthly outgoing longwave radiation OLR (W m-2) in the 20-40°N (lower panel) from June to September in 2010 and 2011
3.5 反气旋内环流形式对NH3水平分布特征的影响
[bookmark: _Hlk72006010]以2010年为例，选取EMAC模式模拟与卫星观测的150hPaNH3浓度区域分布形态最为吻合的时间段，即2010年7月15日到8月14日的模式模拟结果，分析NH3高浓度区域的分布与反气旋位置的关系、两个NH3高浓度中心与两个反气旋中心的关系。图8表示的是再分析资料ERA5的150hPa位势高度(km)和EMAC模式模拟的150hPaNH3体积混合比，7月15日NH3由青藏高原上空进入到UTLS，然后随环流在反气旋内顺时针扩散，7月25日青藏高原上空的NH3中心范围广浓度高，该中心最远可以从青藏高原延伸到蒙古高原，7月25日蒙古高原上空存在一个反气旋中心，此时阿拉伯半岛北部也存在一个反气旋中心，说明反气旋中心对NH3高浓度中心的位置起到主导作用，而由于青藏高原是NH3由近地面向上输送的通道，NH3始终在青藏高原上空存在浓度高值中心，所以7月25日形成了从青藏高原到蒙古高原大范围的高浓度NH3区。2010年亚洲夏季风反气旋东西震荡剧烈，8月4日14.35km等位势高度线向东移了大约60°，此时NH3的两个中心一个在青藏高原上空，另一个在日本海上空，与此时反气旋两个中心的位置吻合，随后反气旋两个中心趋于调整成一个中心即青藏高原上空。分析得到青藏高原上空始终存在NH3的高浓度中心，符合由图6得出的青藏高原是NH3向上输送的通道的结论，被输送到UTLS的NH3随反气旋的顺时针气流向西输送，当反气旋出现两个中心时，往往一个反气旋中心在青藏高原上空及其附近，另一个反气旋中心不固定，NH3水平分布也出现两个中心，NH3的一个高浓度中心在青藏高原上空，另一个NH3高浓度中心的位置与另一个反气旋中心位置一致，该NH3高浓度中心随该反气旋中心的发展、移动而变化。
[image: ]
图8 再分析资料ERA5的150hPa位势高度(km)和EMAC模式模拟的150hPa NH3体积混合比（ppbv）
Figure 8 150hPa geopotential height (km) of ERA5 reanalysis and the volume mixing ratio（ppbv）of 150hPa NH3 simulated by EMAC model
4 结论与讨论
[bookmark: _Hlk76469166]已有研究表明NH3在亚洲夏季风反气旋内出现高值，本文通过分析MIPAS观测数据进一步发现，2009、2011年亚洲夏季风反气旋内NH3平均浓度比2008、2010年的低，2009、2011年只有青藏高原这一个NH3高值中心，2008、2010年在青藏高原上空和阿拉伯半岛附近上空出现了两个高值中心。每年6-9月份亚洲夏季风区域UTLS的NH3浓度随时间的变化规律是6月下旬NH3浓度开始增加，通常在7月下旬达到最高值然后NH3浓度开始降低，8月下旬以后恢复到反气旋前的浓度水平。
[bookmark: _Hlk72402476]通过分析AIRS观测数据发现，2008-2011年近地面NH3空间分布差异不明显，低层大气6-9月的NH3浓度的变化规律是6月份NH3浓度高，7月份最高、8月份降低、9月份更低。虽然近地面和UTLS的NH3月际变化规律不完全一致，但经过相关性分析后得到在没有火山喷发的年份即2008-2010年二者之间相关性良好，加入有火山影响的数据即2011年的数据后相关性降低，说明2011年UTLS区域内的NH3浓度与近地面NH3浓度的相关性比之前三年差，说明造成UTLS中NH3年际差异的原因除了NH3近地面源浓度的年际变化，还有火山喷发等。
分析EMAC模式模拟的结果和再分析资料ERA5得出，反气旋期间，印度北部、青藏高原地区的垂直上升气流增强，存在深对流，在90°E附近形成NH3柱，是NH3向上输送的通道，解释了反气旋期间UTLS处青藏高原上空存在固定的NH3高浓度中心的原因。NH3在反气旋内扩散，当反气旋出现除青藏高原附近之外的反气旋中心时，也会出现另一个NH3高浓度中心，该中心位置与反气旋中心的位置对应良好，月均位置在阿拉伯半岛上空。
虽然本文使用的EMAC模式模拟的NH3结果与观测结果在分布形式上是一致的，但数值上还存在一些差异，需要对模式进行改进。使用改进后的EMAC模式研究反气旋中NH4+-NO3--SO42-气溶胶系统的化学特征以及NH4+和NH3气-粒平衡关系，将有助于更好地了解动力输送和物理化学过程对反气旋内NH3和ATAL强度变化的影响。
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