
书书书

我国北方地区对流层中下层臭氧收支
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摘　　要

为了揭示我国北方地区对流层中下层臭氧（Ｏ３）的形成机理以及周边地区的污染输送对我国北方地区对流层

中下层Ｏ３ 收支的影响，在与外场观测数据比较分析的基础上，利用全球化学输送模式（ＭＯＺＡＲＴ２）采用收支分析

方法定量分析了影响我国北方地区对流层中下层Ｏ３ 的各个物理化学过程。结果表明：我国北方地区对流层下层

Ｏ３ 最重要的来源是光化学生成作用，约占总来源的５８．３％（４１．５Ｔｇ），光化学生成反应中 ＨＯ２ 对于Ｏ３ 生成的贡

献最大；最大的汇是干沉降过程，约占总汇的４３．２％（２６．２Ｔｇ）；水平净输送作用对我国北方地区对流层中下层Ｏ３

收支的影响非常大，在我国北方地区对流层下层，４１．６％左右的Ｏ３ 来自水平净输送，随高度增加，水平输送影响增

大，我国北方地区对流层中层大约８１．５％的Ｏ３ 来自水平净输送。
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引　言

大气污染是当前面临的重要环境问题之一，对

流层Ｏ３ 作为一种最主要的大气污染物，对气候、环

境和生态有重要影响。目前，科学家们开展了很多

外场观测来研究影响Ｏ３ 及其前体物收支的各个物

理化学过程：比如 ＰＥＭＷｅｓｔＡ／Ｂ
［１２］，ＡＣＥＡ

ｓｉａ
［３］，ＴＲＡＣＥＰ

［４］等。很多外场观测集中在太平洋

西岸，研究跨太平洋的输送以及东亚、我国的排放对

太平洋和北美地区的Ｏ３ 及其前体物的影响
［５７］。目

前，我国正处于经济高速发展时期，工业发展和城市

化扩张加剧了能源消耗，能源使用的急剧增长导致

了污染物浓度的大量增加，由此带来的环境问题受

到广泛 关 注。国 内 科 学 家 从 观 测［８１１］、模 式 研

究［１２１６］等方面进行了关于我国对流层Ｏ３ 及其前体

物的大量研究工作，王晓云等［１１］对 Ｏ３ 前体物浓度

分布与气象条件的关系做了初步分析，郑向东

等［９１０］开展了Ｏ３ 探空的观测研究，周秀骥
［１２］建立二

维空气质量模型研究了长三角地区Ｏ３ 的分布和变

化。Ｍａ等
［１３１５］发展了我国的三维区域化学输送模

式，模拟了不同的源排放对我国对流层Ｏ３ 的影响，

以及平流层对流层交换、局地光化学生成和边界层

输送等物理化学过程对对流层Ｏ３ 的贡献。徐祥德

等进行了大气环境污染机理和调控原理研究［１７］。

由于我国所处的地理位置，它不仅对下风向地区的

环境污染有一定作用，同时也受到上风向地区污染

输入的影响。Ｎｅｗｅｌｌ等
［１８］估计冬季达到亚洲的污

染物４０％左右来自欧洲的污染排放。盛裴轩等
［１９］

发现除了夏季以外，蒙古的空气可输送至我国华

北，俄罗斯的空气能影响我国东北地区，而平壤等

地的空气在夏季向北输送影响我国。Ｚｈａｏ等
［２０］利

用 ＭＯＺＡＲＴ２模式研究了我国的源排放对我国东

部地区Ｏ３ 及其前体物收支的影响，以及世界其他地

区远距离输送对我国东部地区空气质量的影响。目

前针对大气污染物的跨国界输送对我国北方地区对

流层Ｏ３ 的影响开展不多，尤其缺乏对对流层Ｏ３ 浓

度有贡献的各种物理化学过程的定量分析研究。这

与缺少Ｏ３ 探空数据以及与其相配合的近地面化学

成分观测有关，同时模式的研究工作未能很好地与

观测试验相结合也是一个因素。因此本文采用

ＭＯＺＡＲＴ２模式结合Ｏ３ 探空观测资料研究我国北

方地区的Ｏ３ 收支，揭示光化学反应、沉降作用以及

周边地区的输送作用对该地区对流层Ｏ３ 的影响。
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１　数据与方法

本文采用 ＭＯＺＡＲＴ２全球化学输送模式估计

我国北方地区（３２°～４５°Ｎ，７５°～１２５°Ｅ）对流层内Ｏ３

的各项收支，该模式已经广泛应用于对流层光化学

模拟中［２０２１］，模式的水平分辨率为３．８°×３．８°，动力

场采用每天４次的ＮＣＥＰ再分析资料，垂直分辨率

为２６层，从地面至高空约２８ｋｍ 高度，模拟时段为

２００３年１２月—２００５年６月。ＭＯＺＡＲＴ２的排放

源资料主要是建立在ＥＤＧＡＲ，ＧＥＩＡ的排放清单和

Ｈａｏ等
［２２］、Ｍｕｌｌｅｒ

［２３］的研究结果基础上，反映了２０

世纪９０年代的源排放情况。近十几年来，随着工业

发展，源排放的种类和数量都发生了相应的变化。

为了更好地模拟污染气体的分布特征和各种物理化

学过程，需要采用能代表近期污染的源排放数据。

采用ＥＤＧＡＲ３２ＦＴ２０００数据库中代表１９９７—２００２

年期间平均情况的水平分辨率为１°×１°的源排放对

ＭＯＺＡＲＴ２源清单进行了更新，对更新源排放后的

ＣＯ模拟结果和 ＭＯＰＩＴＴ卫星观测进行对比分析，

结果表明：在我国北方地区，ＭＯＺＡＲＴ２模式能较

好地模拟出ＣＯ的分布和季节变化特征
［２４］。痕量气

体的收支包括３个方面：源、汇和气体的总质量。Ｏ３

是二次产物，对流层Ｏ３ 的源／汇为干沉降、光化学反

应和输送过程。

本研究 Ｏ３ 垂直廓线采用的是 ＴＡＰＴＯＣｈｉｎａ

（ＴｈｅＴｒａｎｓｐｏｒｔｏｆＡｉｒＰｏｌｌｕｔａｎｔｓａｎｄＴｒｏｐｏｓｐｈｅｒｉｃ

Ｏ３ｏｖｅｒＣｈｉｎａ）项目在２００５年４—５月获得的外场

观测数据。ＴＡＰＴＯＣｈｉｎａ是由国家自然科学基金

与中国香港资助局联合资助的为期两年的春季 Ｏ３

外场观测项目，２００５年春季该项目在我国北方地区

的阿勒泰、西宁、北京和龙凤山分别进行了２２，２３，

１７次和２４次Ｏ３ 探空观测，４个站点依次代表了我

国北方的西部、中部和东部地区不同环境背景下的

Ｏ３ 浓度特征。

２　结果与分析

２．１　观测与模拟结果的对比分析

图１和图２为２００５年春季ＴＡＰＴＯ观测期间

各站点的 Ｏ３ 浓度模拟廓线与观测廓线，地面到

２５ｋｍ 高度的 Ｏ３ 浓度廓线（图１）显示总体上模拟

值和观测值比较吻合，阿勒泰、西宁和北京的对流层

上层至平流层下层高度范围观测值和模拟值的差异

较大。由于平流层 Ｏ３ 浓度与对流层 Ｏ３ 浓度差别

非常大，为了了解两者在对流层的差异，图２展示了

从地面至１２ｋｍＯ３ 浓度的模拟值与观测值廓线。

可以看出：在西北部的观测点阿勒泰，６ｋｍ高度以

下的Ｏ３ 浓度模拟值与观测值的差异较小；西宁是高

山观测站，从地面到对流层７ｋｍ高度该站点的模拟

值与观测值比较吻合；北京５ｋｍ高度以下的模拟值

较好，５ｋｍ 以上差异较大；龙凤山观测站的模拟结

果要优于其他站点，从地面到１０ｋｍ高度的模拟结

果和观测吻合较好。这４个北方观测点的Ｏ３ 浓度

模拟值普遍比观测值高，在对流层中下层模拟值和

观测值比较吻合，在对流层的上层，阿勒泰、西宁和

图１　地面至２５ｋｍ的Ｏ３ 浓度模拟值与观测值比对

Ｆｉｇ．１　ＣｏｍｐａｒｉｓｏｎｏｆｓｉｍｕｌａｔｅｄＯ３ｗｉｔｈｔｈｅｏｂｓｅｒｖｅｄｆｒｏｍｇｒｏｕｎｄｔｏ２５ｋｍ
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续图１

图２　地面至１２ｋｍ的Ｏ３ 浓度模拟值与观测值比对

Ｆｉｇ．２　ＣｏｍｐａｒｉｓｏｎｏｆｓｉｍｕｌａｔｅｄＯ３ｗｉｔｈｔｈｅｏｂｓｅｒｖｅｄｆｒｏｍｇｒｏｕｎｄｔｏ１２ｋｍ
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北京的模拟值和观测值差异较大，模式约高估了１

倍的Ｏ３ 浓度。Ｈｏｒｏｗｉｔｚ等
［２５］研究表明：在中高纬

度地区的对流层顶附近，ＭＯＺＡＲＴ 模式高估了

２５％甚至更多的Ｏ３ 浓度。

２．２　臭氧收支分析

在我国北方地区的对流层中下部０～６ｋｍ（约

１０００～４００ｈＰａ），ＭＯＺＡＲＴ２能较准确地模拟 Ｏ３

浓度的垂直分布，本文就我国北方地区对流层中下

层的Ｏ３ 收支进行了分析，对流层下层设为１０００～

７００ｈＰａ，对流层中层为７００～４００ｈＰａ。表１显示了

２００４年我国北方地区对流层中下层的 Ｏ３ 年收支。

在对流层下层，光化学生成作用（４１．５Ｔｇ）是Ｏ３ 最

重要的来源，占了总来源的５８．３％；水平输送作用

略小于光化学反应对 Ｏ３ 生成的贡献（２９．６Ｔｇ，

４１．６％）；在对流层中层，光化学反应生成的 Ｏ３

（１２．７Ｔｇ）比对流层下层明显减小，这是由于Ｏ３ 的

前体物浓度在对流层下层浓度较高的缘故；随着高

度增加，水平输送作用增大，对流层中层的 Ｏ３ 有

８１．５％（５５．９Ｔｇ）来自水平方向的输送，在对流层中

层光化学生成的Ｏ３ 和光化学消耗量基本持平；光化

学生成反应中ＨＯ２对于Ｏ３生成贡献最大，在对流层

下层占所有化学生成量的６０．５％（２５．１Ｔｇ），在对流

层中层为６７．９％（８．６Ｔｇ）。在对流层下层，消耗

Ｏ３ 最大的是干沉降，该过程消耗了２６．２Ｔｇ的Ｏ３，

占各种汇的４３．２％，光化学反应消耗了３０．５％的

Ｏ３，其中Ｏ（
１Ｄ）与 Ｈ２Ｏ，Ｏ３ 与 ＨＯ２ 和ＯＨ 反应消

耗的Ｏ３ 占了光化学消耗的绝大部分（１７．５Ｔｇ）；对

流层 中 层 Ｏ３ 的 汇 主 要 是 垂 直 方 向 的 输 送

（４７．０Ｔｇ，７９．４％）；对流层中层的Ｏ３ 总质量比对

流层下层要大，这种 Ｏ３ 浓度随着高度增大的分布

特征和阿勒泰、西宁、北京和龙凤山观测的Ｏ３ 浓度

垂直分布特征一致。

表１　２００４年我国北方地区对流层中下层

犗３ 年收支 （单位：犜犵）

犜犪犫犾犲１　犃狀狀狌犪犾犗３犫狌犱犵犲狋犻狀狋犺犲犾狅狑犲狉犪狀犱犿犻犱犱犾犲

狋狉狅狆狅狊狆犺犲狉犲狅狏犲狉犖狅狉狋犺犆犺犻狀犪狅犳２００４（狌狀犻狋：犜犵）

物理化学

过程

１０００～

７００ｈＰａ

７００～

４００ｈＰａ

１０００～

４００ｈＰａ

源

ＨＯ２＋ＮＯ ２５．１ ８．６ ３３．７

ＣＨ３Ｏ２＋ＮＯ ９．１ ３．１ １２．２

ＲＯ２＋ＮＯ ７．３ １．０ ８．３

水平净输送 ２９．６ ５５．９ ８５．６

源合计 ７１．１ ６８．６ １３９．８

汇

Ｏ（１Ｄ）＋Ｈ２Ｏ ６．１ ３．０ ９．１

Ｏ３＋ＯＨ ４．０ ３．４ ７．４

Ｏ３＋ＨＯ２ ７．４ ５．８ １３．２

其他化学消耗 １．０ ０．０ １．０

垂直净输送 １６．０ ４７．０ ６３．０

干沉降 ２６．２ ２６．２

汇合计 ６０．７ ５９．２ １１９．９

总质量 １．３ ２．０ ３．４

　　图３是２００４年我国北方地区对流层中下层臭

氧光化学收支的年变化。如图３所示，对流层下层

和中层的Ｏ３ 光化学生成量和消耗量在夏季最大，

冬季最小，由于夏季温度高、辐射强，光化学反应活

性强，因此该季节 Ｏ３ 的光化学生成／消耗量比较

大；相反地，冬季温度低、辐射弱，光化学反应速率

低，导致Ｏ３ 的光化学／消耗量较小。图３也显示出

对流层下层的 Ｏ３ 光化学生成量大于光化学消耗

量，Ｆｒｏｓｔ等
［２６］指出一般在靠近源区的边界层内，光

化学反应的净效应是生成Ｏ３；在对流层中层，Ｏ３ 的

光化学生成量在６—９月大于光化学消耗量，研究表

明在锋面活动［２７］或深对流［２８］作用下，边界层内的

Ｏ３ 前体物输送至自由对流层，导致自由对流层出现

Ｏ３ 净生成
［２９］，夏季是我国北方地区对流活跃的季

节，对流运动可将地面排放的 Ｏ３ 前体物输送至较

高的对流层，使得该季节在对流层中层光化学反应

图３　２００４年我国北方地区臭氧光化学收支年变化

（ａ）对流层下层，（ｂ）对流层中层

Ｆｉｇ．３　ＡｎｎｕａｌｃｉｒｃｌｅｏｆＯ３ｐｈｏｔｏｃｈｅｍｉｃａｌｂｕｄｇｅｔｉｎＮｏｒｔｈＣｈｉｎａｏｆ２００４

（ａ）ｌｏｗｅｒｔｒｏｐｏｓｐｈｅｒｅ，（ｂ）ｍｉｄｄｌｅｔｒｏｐｏｓｐｈｅｒｅ
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净生成Ｏ３，在其他季节，光化学净消耗意味着对流

层中层是Ｏ３ 光化学消耗区域。

　　干沉降过程是我国北方地区对流层下层Ｏ３ 最

大的汇，如图４所示，Ｏ３ 干沉降量有显著的季节变

化：春末到夏季干沉降量最大，冬季干沉降量最低，

Ｏ’Ｃｏｎｎｏｒ等
［３０］模拟的北半球热带以外地区的 Ｏ３

干沉降量也在夏季达到最大。Ｏ３ 干沉降量决定于

Ｏ３ 的浓度、干沉降速率和边界层的混合状态，干沉

降速率由地表特征决定［３１］，一些自然物表面如植物

叶面都是比较有效的接受器，干沉降速率还受到植

物本身的日变化和季节性生长循环的影响。春末至

夏季Ｏ３ 的光化学生成量比较大，我国北方地区的

Ｏ３ 浓度在这段时期也比较大，同时边界层内的垂直

混合增强，植被也最为茂盛，与之相反，冬季 Ｏ３ 浓

度最低，边界层混合较弱，植被萧条，这些因素导致

了Ｏ３ 的干沉降量在春末至夏季最大，冬季最小。

图４　２００４年我国北方地区的Ｏ３ 干沉降年变化

Ｆｉｇ．４　ＡｎｎｕａｌｃｉｒｃｌｅｏｆＯ３ｄｒｙｄｅｐｏｓｉｔｉｏｎ

ｉｎＮｏｒｔｈＣｈｉｎａｏｆ２００４

　　 在我 国北 方地区 对流层下 层，约 ４１．６％

（２９．６Ｔｇ）的 Ｏ３ 来自水平净输送；对流层中层，有

８１．５％（５５．９Ｔｇ）的Ｏ３ 来自水平净输送；输送对我

国北方地区对流层Ｏ３ 有非常重要的贡献。图５显

示了２００４年我国北方地区对流层下层、中层各截面

图５　２００４年我国北方地区的Ｏ３ 水平输送量年变化

（ａ）对流层下层，（ｂ）对流层中层

Ｆｉｇ．５　ＡｎｎｕａｌｃｉｒｃｌｅｏｆＯ３ｈｏｒｉｚｏｎｔａｌｔｒａｎｓｐｏｒｔｉｎＮｏｒｔｈＣｈｉｎａｏｆ２００４

（ａ）ｌｏｗｅｒｔｒｏｐｏｓｐｈｅｒｅ，（ｂ）ｍｉｄｄｌｅｔｒｏｐｏｓｐｈｅｒｅ
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的Ｏ３ 水平通量和水平净通量的年变化，通过我国

北方地区４个截面的Ｏ３ 水平输送量代表了周边地

区对我国北方地区 Ｏ３ 的贡献（正值代表了通过某

截面周边地区向我国北方地区输入Ｏ３，负值代表了

通过某截面我国北方地区向外输出 Ｏ３）。２００４年

全年西面的欧洲和中亚向我国北方地区对流层下层

输入Ｏ３ 为４３．４Ｔｇ，北面的蒙古和俄罗斯输入 Ｏ３

为４５．８Ｔｇ，我国北方向南方输出Ｏ３ 为９．４Ｔｇ，向

东面的太平洋沿岸地区输出Ｏ３ 为５０．２Ｔｇ，由于对

流层下层光化学反应净生成的 Ｏ３ 量较大，向太平

洋地区输出的Ｏ３ 中局地光化学生成的Ｏ３ 占了相

当一部分；在对流层中层输送作用更为显著，由于水

平风速的增大，各方向的 Ｏ３ 水平输送量都明显增

大，来自欧洲和中亚的Ｏ３ 输入量为２０２．７Ｔｇ，蒙古

和俄罗斯的输入量为１３４．１Ｔｇ，向南方的输出量为

５３．８Ｔｇ，向太平洋地区的输出量也增加到了

２２７．１Ｔｇ。向太平洋地区输出的Ｏ３ 中包含了本地

的化学生成、上风向地区的输入以及对流层下层的

垂直输入，假设向太平洋地区输出的 Ｏ３ 中包含所

有该层局地光化学生成的Ｏ３ 和由下层垂直输入的

Ｏ３（共２８．７Ｔｇ），其中也有约８７．４％（１９８．４Ｔｇ）的

Ｏ３ 来自于中亚、蒙古和俄罗斯这些周边地区的输

入。与该地区 ＣＯ输送通量的月变化一致
［２４］，西

面、北面的 Ｏ３ 输入量以及南面、东面的输出量在

冬、春季较大，夏季最小；夏季在西南季风的作用下，

南面的Ｏ３ 通量会由输出转变为输入。冬、春季较

大的风速使得Ｏ３ 的通量在冬、春较大。

３　结论及讨论

本文采用 ＭＯＺＡＲＴ２模式分析了影响我国北

方地区对流层中下层臭氧的各个物理化学过程，得

出如下结论：

１）我国北方地区对流层下层Ｏ３ 最重要的来源

是光化学生成作用，最大的汇是干沉降过程。光化

学生成反应中ＨＯ２ 对于Ｏ３ 生成的贡献最大。

２）我国北方地区对流层中下层的Ｏ３ 光化学生

成量和消耗量在夏季最大，冬季最小。在我国北方

地区对流层下层，Ｏ３ 的光化学生成量大于光化学消

耗量，除夏季外，该地区的对流层中层是Ｏ３ 的光化

学消耗区域。

３）水平净输送作用对我国北方地区对流层中

下层Ｏ３ 的影响非常大，在我国北方地区对流层下

层，４１．６％的 Ｏ３ 来自水平净输送，随高度增加，风

速增大，水平输送作用更为显著，我国北方地区对流

层中层８１．５％的Ｏ３ 来自水平净输送。

４）我国北方地区对流层下层向太平洋地区年

输出Ｏ３ 为５０．２Ｔｇ，由于对流层下层净生成的 Ｏ３

量较大，向太平洋地区输出的 Ｏ３ 中局地光化学生

成的Ｏ３ 占了相当一部分；在对流层中层，向太平洋

地区的输出量中约有８７．４％的 Ｏ３ 来自于中亚、蒙

古和俄罗斯地区的输入。

Ｏ３ 模拟值和观测值比对表明，模式高估了对流

层上部和平流层下部的 Ｏ３ 浓度。本研究中，观测

站点位于我国北部，中高纬度地区对流层上部和平

流层下部是平流层对流层交换（ＳＴＥ）的多发地带，

观测数据的采样时间（春季）又是对流层顶折叠的多

发时期，在全球化学输送模式中，ＳＴＥ这种亚尺度

过程不能被明确表示，由此造成模拟值和观测值差

异较大。基于模拟和观测的比对分析，本研究仅包

括对流层中下层，如何较为准确地模拟ＳＴＥ过程，

完善对区域对流层臭氧收支分析还需要做更多的工

作。
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