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摘要　　利用一个包含地表起尘机制的尘粒表面非均相化学模式 , 与区域气候-大气化学模式系统

连接.研究了沙尘气溶胶表面的非均相过程对城市大气中一些重要微量成分浓度的影响.结果表

明 , 非均相过程使得二氧化硫 , 氮氧化物和臭氧的浓度降低 , 硫酸盐浓度增加.沙尘暴对这些物

种浓度的影响与沙尘浓度有关.
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　　由于沙尘暴对大气环境质量以及交通运输等部

门产生严重影响 , 近 50年来 , 由于大气环流等气

候方面的影响 , 我国沙尘暴频数总体呈波动下降趋

势 , 但自 20 世纪 90 年代后期开始回升 , 2000 ～

2002年为近 50年之最 , 年发生次数减少 , 但强度

增加很大.沙尘暴已成为我国以及全世界重要环境

问题之一.目前沙尘暴课题研究的内容主要涉及沙

尘暴的发生源地 , 沙尘传输路径 , 沙尘沉降地区及

影响范围 , 沙尘粒子的物理和化学性质 , 海上观测

及海底沉降 , 高空探测技术以及沙尘暴对大气环境

和气候变化的影响等问题.然而近年来 , 关于沙尘

对环境影响的另一方面 , 即通过沙尘粒子表面发生

的非均相化学反应对大气中一些重要微量成分的影

响 , 逐渐引起了许多学者的关注 , 非均相氧化过程

是大气二氧化硫氧化的重要途径之一 , 其原因是由

于SO2 能与吸附在颗粒物表面上的 OH 自由基反

应 , 最后生成硫酸盐 , 其反应速度与颗粒物的组成

有关.国内外一些学者对二氧化硫的非均相化学过

程进行了观测和模拟研究[ 1 , 2] , 王自发通过非均相

化学模型研究了影响二氧化硫在黄沙粒子表面氧化

速率的因子1), 此外 , 沙尘表面的非均相过程还会

影响大气氮氧化物的氧化和对流层臭氧的浓度.

Yang[ 3]认为东亚地区春季一次尘暴可使二氧化硫浓

度减少 10%～ 53%, 氮氧化物浓度减少 16%～

100%, H xO y 减少 11%～ 59%, 臭氧减少 11%～

40%.

本文建立一个包含地表起尘 , 输送 , 干湿沉积

和非均相过程的尘粒表面非均相化学模式 , 并将之

与一个在线耦合的区域气候-大气化学模式系统连

接.尝试研究沙尘气溶胶表面的非均相过程对大气

中一些重要微量成分浓度的影响.

1　模式与计算条件

1.1　区域气候-大气化学模拟系统

本文中的区域气候模式是中国科学院大气物理

研究所东亚中心在 MM 5v2 基础上发展起来的新版

本 RIEMS1.0模式(regional integ rated environmental

model sy stem).化学模式是一个以 CBM 4为气相化

学反应机制的包含输送 , 扩散 , 气相化学反应 , 液

相化学反应 ,干湿清除过程的对流层化学输送模
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式[ 4] , 区域气候模式与化学模式采用在线耦合的方

法组成一个区域气候-大气化学模拟系统1).模式分

辨率为 60 km .

1.2　非均相化学模式

沙尘输送方程如下:

 C
 t
=-Δ·(vC)+Δ·(K eΔC)+

E +  C
 t wet

+  C
 t dry

, (1)

这里 C是沙尘浓度 , v 是格点上三维风速矢量 , K e

是用于次网格湍流参数化的扩散系数 , E 是起沙通

量 ,
 C
 t wet

和
 C
 t dry

分别是由于降水和干沉降造

成的沙尘浓度变化率.干沉降模式采用阻力模

式[ 5] , 湿 清除 过程 的清 除系 数 函数 为 Λ=

10.8R0.16/ h ,其中 h 为云厚或模式的层厚 , R 为降

水率.模式中把降水分为对流性降水和非对流性降

水 , 清除系数为

Λ=(1-ap)Λ(R n)+ap Λ R n +R c/ ap (2)

其中 , ap为降水中对流性降水的比例 , R n和 R c分

别为非对流性降水和对流性降水率.

本文采用的是 Gillet te[ 6]的起沙模型.该机制认

为当地面摩擦速度超过临界摩擦速度时 , 气溶胶被

吹进大气.模式中尘粒表面非均相化学反应方程式

如下:
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H2O

X SO4(i) (3)

O3 +X(i)
H2O

O3(i) (4)
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　　O x 代表不可溶氧化物 , 如 O3 , OH , H2O2.X

(i)代表在 i 个气溶胶尺度段气溶胶.X SO4(i)代

表在 i个气溶胶尺度段的硫酸盐.(4)和(5)是 O3 ,

H xO y(OH+HO2 +H2O2)被湿气溶胶粒子表面的吸

收.XNO3(i)代表在粒子表面形成的硝酸盐.假设

气体向粒子表面的扩散吸附为有限吸附 , 采用

Heikes等[ 7]的方法计算有限吸附系数 K pj.

为了考虑粒子表面的非均相过程 , 需要给出粒

子的谱分布.本文中取为对数谱分布
[ 8]
:

dn
dlog r

=
n0

2πlogσ
exp

-(log r/ r)
2

2(logσ)2
, (9)

其中 n 为 log r ～ log r +d log r 尺度段间的粒子数浓

度 , n0 为粒子的数浓度 , r 为半径 , σ为半径的标

准偏差 , r 为中值半径.

1.3　计算条件

利用 1998年 4月的 NCEP 资料为 RIEMS 模式

提供初始条件和实时的侧边界条件 , 本文进行了两

个算例的模拟.第一个算例作为对比个例不考虑非

均相过程 , 第二个算例考虑非均相过程.两组算例

计算结果相减即可视为非均相过程的作用.

2　模拟结果

图 1为 1998年 4月 15日～ 17日不同时刻模拟

的沙尘分布图.这次沙尘暴主要起源于蒙古国的南

部地区和我国内蒙边境地区 , 随西北气流向东南方

向输送 , 15日 14时沙尘东端到达山西地区 , 沙尘

主要出现在我国的内蒙古 、河套地区.16日 02时

沙尘继续向东移动 , 东端已移到河北和北京 , 沙尘

中心浓度逐渐降低 , 沙尘主要分布在甘肃 、 河套 、

山西 、河北 、 河南等地区.16日 14时沙尘继续向

东南方向移动 , 东端已到达山东地区 , 南端已到达

长江以南地区.沙尘主要分布在山西 、 河北 、 湖

北 、安徽 、江苏 、 山东等地区.沙尘中心移到了湖

北和河南地区 , 沙尘强度逐渐降低.17 日 02时模

拟的沙尘中心已移到了江西 、江苏和浙江地区.
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1)见 1998年 4月 15～ 16日天气图

图 1　地面沙尘浓度分布(单位:mg·m-3)

(a)15日 14时(b)16日 02时(c)16日 14时(d)17日 02时

　　模拟的 4 月 15 日 ～ 19日的沙尘输送过程与观

测的沙尘输送过程基本符合.观测表明
[ 9]
, 1998年

4月 15 ～ 19日爆发的沙尘暴波及了长江以北的大部

分地 区 , 内 蒙西部地 区观测 的 TSP 最高 达

69 mg/m
3
, 是国家三级环境质量标准日均值的 138

倍 , 部分地区能见度只有 300 m , 长江以南地区也

受到了影响 , 4 月 16 日杭州出现黄土飞扬的情景.

这次沙尘暴的爆发是由北方强气旋活动引起的 , 在

16日 , 内蒙和黄河中游的大片地区出现强风天

气1).

图 2是北京 、武汉和南京地区模拟的 1998年 4

月份地面沙尘浓度和 TOMS 卫星观测的气溶胶指数

变化 , 虽然气溶胶指数不能与模拟结果进行定量的

比较 , 但是可以从气溶胶指数的变化上进行定性检

验模拟结果.由图可见 , 北京 、 武汉和南京地区在

4月 16日前后都出现了沙尘浓度的峰值 , 沙尘浓度

最大值达到分别达到了1.3 , 18和 8 mg/m3.TOMS

卫星遥感资料显示在 1998年 4月 16日 , 北京地区

出现了沙尘云团 , 在 4月份的卫星观测的气溶胶指

数图中 , 在 16日前后都出现了高值 , 这与模拟的

沙尘浓度能较好的吻合.

图 2　地面沙尘浓度变化(mg/m3)和气溶胶指数变化

(a)北京;(b)武汉;(c)南京

　　图 3是两个算例中北京地区地面微量成分浓度

之差 , 从图中可以看出尘粒气溶胶表面的非均相过

程对许多重要物种的浓度都能产生影响.各物种浓

度的变化和沙尘浓度变化有非常好的对应关系 , 在

16日沙尘暴到达时 , SO2 , NO x , OH 自由基和 O3

有明显的浓度下降趋势 , 而硫酸盐浓度略有上升.

其中对 SO2 , NO x 和硫酸盐的影响最为明显 , SO2 ,

NO x 在 16日体积分数减少约 4×10
-9
, 硫酸盐浓度
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增加约 2μg/m3 , 通过反应(3), 沙尘暴在使 SO2 浓

度减少的同时使硫酸盐浓度上升.沙尘暴既可以通

过反应(4)使O3 浓度减少 , 同时又通过非均相反应

减少了 O3 前体物 NO x 的浓度 , 因此沙尘暴对 O3

浓度的影响小于对 SO2 的影响.O3 浓度在 16 日减

少约 5×10-9.OH 自由基为非常活泼的中间物种 ,

模式采用准稳态近似法求解 , OH 自由基和 O3 及

NO x 等物种之间存在着复杂的非线形关系 , 总的说

来 , O x浓度减少使 OH 浓度减少 , 而 NO x 浓度减

少将使OH 浓度增加 , 因此自由基浓度变化较小 ,

只有 10-15.

图 3　沙尘暴对北京 4 月份地面微量成分浓度的影响

(a)沙尘;(b)SO2;(c)硫酸盐;(d)NO x;(e)OH;(f)O 3

图 4是沙尘暴对武汉地面微量成分浓度的影

响 , 由图可见 , 污染物浓度变化与北京类似 , 非均

相过程使得二氧化硫 , 臭氧和 NO x 的浓度减小 ,

硫酸盐浓度增加.非均相过程对于二氧化硫浓度有

两方面的作用 , 一是通过界面上的化学反应使二氧

化硫浓度减少 , 另一方面非均相过程可使 OH 自由

基和臭氧浓度减少 , 从而使二氧化硫的氧化过程减

弱 , 即减小二氧化硫的损失速度.总的来讲 , 前一

种作用占主导地位 , 因此非均相过程使二氧化硫的

浓度降低 , 向硫酸盐的转化率增加 , 导致硫酸盐浓

度增加.

图 4　沙尘暴对武汉 4 月份地面微量成分浓度的影响

(a)沙尘;(b)SO 2;(c)硫酸盐;(d)NO x;(e)OH;(f)O 3

　　图 5 是沙尘暴对南京地面微量成分浓度的影

响 , 在沙尘暴到达时 , SO2 , OH 自由基 , O3 和

NO x 的浓度减小 , 硫酸盐浓度增加.但南京地区模

拟得到的沙尘浓度达11mg·m-3 , 高于北京和武汉 ,

微量成分浓度变化也比北京和武汉大 , 其中 SO2 浓

度减少达 11×109 , NO x 浓度减少达 8×109 , 硫酸

图 5　沙尘暴对南京 4 月份地面微量成分浓度的影响

(a)沙尘;(b)SO 2;(c)硫酸盐;(d)NO x;(e)OH;(f)O 3
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盐浓度的增加也大于北京 , 臭氧浓度变化与武汉类

似.但南京的物种浓度变化滞后与武汉和北京.以

上分析表明 , 非均相过程对微量成分浓度的影响与

沙尘浓度关系密切 , 对 SO2和 NO x , 硫酸盐的影响

超过了对OH 自由基和臭氧的影响.从图 3 ～ 5中还

可以看出 , 在沙尘暴到达之前和过去之后 , 各微量

成分浓度都有变化 , 这是由于在模式中同时考虑了

本底气溶胶的非均相化学过程.另外 , 由于区域气

候模式与化学模式采用的是在线耦合的方式 , 考虑

了气溶胶和气候之间的双向反馈作用 , 这种双向反

馈作用使得沙尘暴的非均相过程影响了大气痕量成

分的浓度 , 而痕量成分如硫酸盐浓度的变化又对气

候产生影响 , 从而反过来又影响大气痕量成分的浓

度.这种复杂的非线形作用使得大气痕量成分的浓

度变化和沙尘的浓度变化并不呈线形关系.

3　结论

通过以上分析 , 主要得到以下一些结论:

(1)模式比较准确地模拟了 1998年 4月的一次

强沙尘暴的爆发和输送过程 , 一次北方干旱半干旱

地区爆发的强沙尘暴能影响到长江以南的许多地

区 , 沙尘暴所过之处 , 沙尘浓度急剧上升 , 严重恶

化当地大气环境质量.

(2)尘粒气溶胶表面的非均相过程对许多重要

物种的浓度都能产生影响.各物种浓度的变化和沙

尘浓度变化有非常好的对应关系 , 沙尘暴到达时 ,

SO2 , NO x , OH 自由基和 O3 浓度有明显的下降趋

势 , 而硫酸盐浓度则为增加.

(3)非均相过程对微量成分浓度的影响与沙尘

浓度关系密切 , 对 SO2 和 NO x , 硫酸盐的影响超过

了对OH 自由基和臭氧的影响.
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