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摘要：根据国控环境空气质量自动监测站 ２０１４—２０１９年的观测资料，分析了长江三角洲地区不同
季节的臭氧污染时空分布特征。夏季是该地区臭氧污染最严重的季节，春季次之。但是臭氧污染

最严重的月份却位于春季（５月），此时也是近些年臭氧污染上升趋势最明显的季节。利用
ＷＲＦＣＭＡＱ模式探究了天然源对臭氧污染的贡献。天然源贡献最多的 ３ 个月都位于夏季，臭氧日
最大 ８ ｈ滑动平均（ｍａｘｉｍｕｍ ｄａｉｌｙ ８ｈｏｕｒ ａｖｅｒａｇｅ ｏｚｏｎｅ，ＭＤＡ８）夏季平均浓度为 ８ ０ ｐｐｂ，其中 ７ 月
ＭＤＡ８臭氧月平均浓度最高，为 １０ ４ ｐｐｂ。在浙江省东北部地区，天然源贡献的臭氧可占生成总臭
氧的 ２０％。春季和秋季天然源贡献的 ＭＤＡ８臭氧平均浓度约为 ３ ０ ｐｐｂ，冬季天然源的影响最小。
结合 ２０２１年世界卫生组织提出的暖季峰值标准，此研究结果表明，未来研究需从现在重点关注夏
季臭氧污染扩展至多个季节。同时，在未来人为源减排的背景下，天然源对臭氧的影响可能更加

重要。
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引言

臭氧污染是中国近些年面临的主要大气环境

问题之一。平流层中臭氧能够保护地球生态系统，

吸收紫外线。如果平流层的臭氧减少，可能会增加

皮肤癌的风险［１］。但是，对流层臭氧却是大气中的

主要污染物，并且由于其具有强氧化特性，浓度一

旦超 过 自 然 水 平 就 会 危 害 人 体 健 康 及 植 物

生长［２－６］。

近些年来，中国污染有逐渐加重的趋势，尤其

是近地面臭氧污染［７－９］。作为中国最大的经济中

心，长江三角洲地区（包括上海市、浙江省、江苏省

和安徽省）人口众多，臭氧污染也在逐渐加重［１０］。

例如，ＣＨＡＮＧ ｅｔ ａｌ．［１１］研究发现，上海地区的臭氧浓

度近些年来呈上升趋势，２００６—２０１６ 年，臭氧月平

均浓度增加了大约 ６７％。因此，研究长江三角洲地

区的臭氧污染机制对中国大气污染治理有重要

意义。

臭氧在边界层中主要通过复杂的光化学反应

生成。挥发性有机物（ｖｏｌａｔｉｌｅ ｏｒｇａｎｉｃ ｃｏｍｐｏｕｎｄｓ，
ＶＯＣｓ）和氮氧化物（ＮＯｘ≡ ＮＯ＋ＮＯ２）是生成臭氧的

主要前体物［１２］。在长江三角洲地区，其前体物排放

相对复杂，主要存在 ３种不同的排放源，包括人为源

（人为挥发性有机物和氮氧化物）、船舶源（以氮氧

化物为主）和森林排放的天然源（以异戊二烯为

主）［１３］。包括工厂、汽车排放在内的人为源是臭氧

生成最主要的来源［１４－１６］，天然源对臭氧生成也有重

要贡献［１７－２０］。许多导管植物可以向大气释放天然源

挥发性有机物（ｂｉｏｇｅｎｉｃ ｖｏｌａｔｉｌｅ ｏｒｇａｎｉｃ ｃｏｍｐｏｕｎｄｓ，
ＢＶＯＣｓ）。据估计，２０００年 ＢＶＯＣｓ的全球总释放量约

为 １ Ｐｇ（１０１５ ｇ），其中异戊二烯约占一半［２１］。由于城

市树木的密度更低和更好的光照条件，城市绿地可能

比天然森林释放更多的 ＢＶＯＣｓ［２２］。ＭＡ ｅｔ ａｌ．［１８］研究

表明，２０１７年 ６月华北严重臭氧污染期间，由蒸汽压

差（ｖａｐｏｒ ｐｒｅｓｓｕｒｅ ｄｅｆｉｃｉｔ，ＶＰＤ）、土地覆盖变化和城市

景观 ３种贡献的臭氧日最大 ８ ｈ 滑动平均（ｍａｘｉｍｕｍ
ｄａｉｌｙ ８ｈｏｕｒ ａｖｅｒａｇｅ ｏｚｏｎｅ，ＭＤＡ８）浓度分别为 ３ ０８、
２ ７９和 ４ ７４ ｐｐｂ。

由于光化学反应受到气象条件的影响，比如热

浪［２３－２４］和静稳天气［２５］，臭氧污染最严重的季节一般

在夏季。但是，长江三角洲地区各个季节臭氧污染的

情况仍需要进一步量化，尤其是天然源排放在各个季

节对臭氧污染的贡献。因此，本研究分析长江三角洲

地区臭氧污染不同季节的时空分布，并通过 ＷＲＦ
ＣＭＡＱ模式定量分析天然源对不同季节臭氧生成的

贡献，进一步研究臭氧污染严重时天然源排放的

影响。

１　 数据与方法

１．１　 研究数据和模式参数设置
臭氧日最大 ８ ｈ 滑动平均浓度（简称为“ＭＤＡ８

臭氧浓度”）的观测数据源自中国环境监测总站，站

点位置如图 １ 所示。臭氧浓度观测数据单位为

μｇ·ｍ－３，在 ２０１８年 ９月之前为标况大气，之后为实况

大气。本研究在利用臭氧分析前，将其单位统一转换

为 ｐｐｂ，便于不同年份数据进行比较。为了方便后续

的分析，将观测数据插值为 ０ ５°×０ ５°的网格数据。采

用版本 ４ １ １ 的区域天气研究及预报（Ｗｅａｔｈｅｒ
Ｒｅｓｅａｒｃｈ ａｎｄ Ｆｏｒｅｃａｓｔｉｎｇ，ＷＲＦ）模式对气象条件进行

模拟。ＷＲＦ模式范围可以覆盖整个中国地区，其中

心位于 ３４°Ｎ、１１０°Ｅ。模式的水平分辨率为 ３６ ｋｍ×
３６ ｋｍ，在垂直方向上一共有 ３４ 层，模式顶层为 ５０
ｈＰａ。模式对 ２０１４—２０１９ 年这 ６ ａ 分别进行数值模

拟，前一年的 １２ 月作为每次模拟的预热（ｓｐｉｎｕｐ）。
ＷＲＦ数值模拟的参数化方案选择基于 ＺＥＮＧ ｅｔ
ａｌ．［２６］的研究，其中包括 Ｍｏｒｒｉｓｏｎ 微物理参数化方

案［２７］、ＹＳＵ（Ｙｏｎｓｅｉ Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｙ）边界层参数化方

案［２８］、ＧｒｅｌｌＦｒｅｉｔａｓ积云参数化方案［２９］和快速辐射传
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输模型（Ｒａｐｉｄ Ｒａｄｉａｔｉｖｅ Ｔｒａｎｓｆｅｒ Ｍｏｄｅｌ ｆｏｒ ＧＣＭｓ，
ＲＲＴＭＧ）短波和长波参数化方案［３０－３１］。ＷＲＦ模式的

初始条件和边界条件选自美国国家环境预报中心

（Ｎａｔｉｏｎａｌ Ｃｅｎｔｅｒｓ ｆｏｒ Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ Ｐｒｅｄｉｃｔｉｏｎ，ＮＣＥＰ）
气候预报系统版本 ２（Ｃｌｉｍａｔｅ Ｆｏｒｅｃａｓｔ Ｓｙｓｔｅｍ Ｖｅｒｓｉｏｎ
２，ＣＦＳＲ２）［３２］。

图 １　 臭氧观测国控环境空气质量自动监测站（简称“国

控站”，红色圆点）分布（蓝色框代表长江三角洲地

区）

Ｆｉｇ．１　 Ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｏｆ ｓｔａｔｅｃｏｎｔｒｏｌｌｅｄ ａｕｔｏｍａｔｉｃ ａｉｒ
ｍｏｎｉｔｏｒｉｎｇ ｓｔａｔｉｏｎｓ （ｒｅｄ ｄｏｔ）ｆｏｒ ｏｚｏｎｅ ｏｂｓｅｒｖａｔｉｏｎ
（ｂｌｕｅ ｂｏｘ ｆｏｒ ｔｈｅ Ｙａｎｇｔｚｅ Ｒｉｖｅｒ Ｄｅｌｔａ ｒｅｇｉｏｎ）

采用版本为 ５ ３ １ 的社区多尺度空气质量

（Ｃｏｍｍｕｎｉｔｙ Ｍｕｌｔｉｓｃａｌｅ Ａｉｒ Ｑｕａｌｉｔｙ，ＣＭＡＱ）模式进

行大气化学相关的模拟。该模式采用气溶胶模块

版本 ７（Ａｅｒｏｓｏｌ Ｍｏｄｕｌｅ Ｖｅｒｓｉｏｎ ７，ＡＥＲＯ７）［３３］作为气

溶胶模块，碳键版本 ６（Ｃａｒｂｏｎｂｏｎｄ Ｖｅｒｓｉｏｎ ６，
ＣＢ６）［３４］作为气象化学模块。ＣＭＡＱ 模拟使用的排

放源与 ＺＥＮＧ ｅｔ ａｌ．［２６］使用的排放源相同：人为源为

２０１６ 年，来自中国多分辨率排放清单 （Ｍｕｌｔｉ
ｒｅｓｏｌｕｔｉｏｎ Ｅｍｉｓｓｉｏｎ Ｉｎｖｅｎｔｏｒｙ ｆｏｒ Ｃｈｉｎａ，ＭＥＩＣ，
ｈｔｔｐ：／ ／ ｗｗｗ．ｍｅｉｃｍｏｄｅｌ．ｏｒｇ）［３５］，空间分辨率为 ０ ２５°×
０ ２５°；天然源排放利用 ＭＥＧＡＮ（Ｍｏｄｅｌ ｏｆ Ｅｍｉｓｓｉｏｎｓ
ｏｆ Ｇａｓｅｓ ａｎｄ Ａｅｒｏｓｏｌｓ ｆｒｏｍ Ｎａｔｕｒｅ）版本 ２ １计算［２１］，

与 ＧＡＯ ｅｔ ａｌ．［１７］和 ＭＡ ｅｔ ａｌ．［３６］臭氧相关的研究

一致。

１．２　 模拟情景介绍和评估方法
设计了两个实验：第一个是对照组，输入 ＣＭＡＱ

的排放源，包括人为源、船舶源和天然源；另一个是

实验组，输入 ＣＭＡＱ 的排放源，包括人为源和船舶

源。将对照组的结果减去实验组的结果，可以定量

评估天然源排放对长江三角洲地区臭氧污染的

贡献。

模式评估是应用模式结果进行研究的必要前

提。本研究对 ＷＲＦＣＭＡＱ 模式的评估是基于

ＺＨＡＮＧ ｅｔ ａｌ．［３７］的研究，主要通过以下 ３个统计量：

平均分数误差（ｍｅａｎ ｆｒａｃｔｉｏｎａｌ ｅｒｒｏｒ，ＭＦＥ）、平均分

数偏差（ｍｅａｎ ｆｒａｃｔｉｏｎａｌ ｂｉａｓ，ＭＦＢ）以及相关系数

（Ｒ）。３个参数的具体计算方法见公式（１）—（３）：

ＶＭＦＥ ＝
２
ｎ
×∑

ｎ

ｉ ＝ １

｜ Ｖｍｏｄｅｌ ｉ － Ｖｏｂｓ ｉ ｜

（Ｖｍｏｄｅｌ ｉ ＋ Ｖｏｂｓ ｉ）
( ) × １００％ ， （１）

ＶＭＦＢ ＝
２
ｎ
×∑

ｎ

ｉ ＝ １

Ｖｍｏｄｅｌ ｉ － Ｖｏｂｓ ｉ
Ｖｍｏｄｅｌ ｉ ＋ Ｖｏｂｓ ｉ

( ) × １００％ ， （２）

　 Ｒ ＝
∑
ｎ

ｉ ＝ １
（Ｖｍｏｄｅｌ ｉ － Ｖｍｏｄｅｌ）× （Ｖｏｂｓ ｉ － Ｖｏｂｓ）

∑
ｎ

ｉ ＝ １
（Ｖｍｏｄｅｌ ｉ － Ｖｍｏｄｅｌ）槡

２ × ∑
ｎ

ｉ ＝ １
（Ｖｏｂｓ ｉ － Ｖｏｂｓ）槡

２

， （３）

其中，Ｖｏｂｓ代表观测的结果，Ｖｍｏｄｅｌ为模式的结果，

Ｖｍｏｄｅｌ 表示所有样本的模式平均值，Ｖｏｂｓ 代表所有观

测样本的平均，ｉ 代表不同的样本，ｎ 为计算时的样

本数。

２　 结果与讨论

图 ２　 ２０１４—２０１９年长江三角洲地区月平均 ＭＤＡ８臭氧

浓度

Ｆｉｇ．２　 Ｍｏｎｔｈｌｙ ａｖｅｒａｇｅ ＭＤＡ８ ｏｚｏｎｅ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｉｎ ｔｈｅ
Ｙａｎｇｔｚｅ Ｒｉｖｅｒ Ｄｅｌｔａ ｒｅｇｉｏｎ ｆｒｏｍ ２０１４ ｔｏ ２０１９

２．１　 长江三角洲臭氧污染的观测分析
根据国控站的臭氧观测数据，首先对 ２０１４—

２０１９年长江三角洲地区月平均 ＭＤＡ８ 臭氧浓度进

行分析，如图 ２ 所示。长江三角洲臭氧污染最严重

的月份是 ５月，其次为 ６ 月，５ 月和 ６ 月 ＭＤＡ８ 臭氧

浓度分别为 ６３ ８ ｐｐｂ 和 ６２ ０ ｐｐｂ。长江三角洲地

区污染最严重的月份与华北地区有所区别，华北地

区臭氧污染最严重的月份通常为 ６—７月［３８］。相对

于 ６—７月，长江三角洲 ５月臭氧污染更为严重的原

因之一在于长江三角洲地区雨季（梅雨）主要发生

在 ６—７月，降水偏多不利于臭氧生成，使得臭氧污

染低于 ５月［３９－４０］。４月和 ７—９月，臭氧污染状况相

９６
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近，ＭＤＡ８臭氧浓度在 ５５ ０ ～ ５７ ０ ｐｐｂ。臭氧浓度

最低的月份为 １２ 月，次低月份为 １ 月，长江三角洲

地区的 ＭＤＡ８臭氧浓度在 １２月可低至 ２７ ３ ｐｐｂ。
图 ３分析了 ２０１４—２０１９年长江三角洲地区不同

季节的 ＭＤＡ８臭氧浓度和变化趋势。２０１４—２０１９ 年
（２０１７年除外），长江三角洲地区在夏季（６—８ 月）

臭氧污染最严重，其次为春季（３—５ 月），污染最轻

为冬季（１２ 月—次年 ２ 月），ＭＤＡ８ 臭氧浓度在春、

夏、秋、冬 ４ 个季节的平均值分别为 ５５ １ ｐｐｂ、
５８ ３ ｐｐｂ、４７ ５ ｐｐｂ和 ３０ ７ ｐｐｂ。与此同时，２０１４—
２０１９年长江三角洲的臭氧污染在不同季节也呈现

加重的态势，这与中国大城市近些年臭氧污染趋势

一致，这种趋势与人为源排放和气象条件都有关

系［１０］。春季，长江三角洲臭氧污染上升的趋势最明

显，ＭＤＡ８臭氧浓度的线性趋势为 ２ ７ ｐｐｂ·ａ－１。夏

季，长江三角洲地区 ＭＤＡ８ 臭氧浓度的上升趋势也

达到２ ３ ｐｐｂ·ａ－１。秋季和冬季，臭氧的上升趋势比

较弱，分别为 １ ６ ｐｐｂ·ａ－１和 １ ２ ｐｐｂ·ａ－１。其中，春

季臭氧浓度增加趋势大于其他季节，主要在于春季

浓度在前些年（如 ２０１４—２０１６ 年）较低，但近年来

浓度增加较快，甚至平均浓度与夏季相当（如 ２０１７
年和 ２０１８年），部分原因可能来自 ＮＯ 减排及其导

致的滴定作用削弱［１７，２６，３５］，具体控制机制有待未来

研究进一步厘清。

图 ３　 ２０１４—２０１９年长江三角洲地区各个季节 ＭＤＡ８臭氧

浓度年变化

Ｆｉｇ．３　 Ａｎｎｕａｌ ｖａｒｉａｔｉｏｎ ｏｆ ｓｅａｓｏｎａｌ ＭＤＡ８ ｏｚｏｎｅ
ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｉｎ ｔｈｅ Ｙａｎｇｔｚｅ Ｒｉｖｅｒ Ｄｅｌｔａ ｒｅｇｉｏｎ ｆｒｏｍ
２０１４ ｔｏ ２０１９

为进一步分析长江三角洲及附近省市臭氧污

染的空间分布，图 ４展示了 ２０１４—２０１９年各个季节

ＭＤＡ８臭氧浓度的变化特征。长江三角洲地区臭氧

污染最严重的季节（夏季），约有一半的格点 ＭＤＡ８
臭氧季节平均浓度超过 ６０ ｐｐｂ。长江三角洲地区的

污染比河南省和山东省略低 ５ ｐｐｂ，比西南侧的江西

省和福建省要高 ５～１０ ｐｐｂ（图 ４ｂ）。春季（图 ４ａ），
长江三角洲地区和其西北侧的山东省和河南省污

染程度相当，比南侧的省份要略高 ５ ｐｐｂ 左右。但

是，长江三角洲地区和周围省份在秋季和冬季

ＭＤＡ８ 臭氧浓度分布比较平均，臭氧污染相差不大

（图 ４ｃ—ｄ）。因此，春季和夏季，不同省市臭氧污染

差距比较大，秋季和冬季的污染分布相对均匀。

为定量分析长江三角洲地区不同年份的高臭

氧污染情况，依据 ＧＢ３０９５—２０１２《环境空气质量标

准》中臭氧污染二级标准（ＭＤＡ８ 臭氧浓度大于等

于 １６０ μｇ·ｍ－３，即在 ２９８ Ｋ、一个标准大气压下，大

于等于 ８２ ｐｐｂ），计算了 ２０１４—２０１９ 年长江三角洲

地区每年超过二级标准的天数。长江三角洲地区

臭氧污染最严重的年份为 ２０１９年，其次为 ２０１７ 年，

各有 ３２ ｄ和 ２６ ｄ超过臭氧污染二级标准。在其余

的 ４ ａ 中，一共有 ３３ ｄ 臭氧污染超过二级标准。

２０１４—２０１９年，５月和 ６月各有 ２３ ｄ和 ２２ ｄ臭氧污

染超过二级标准，１—３月和 １０—１２ 月，长江三角洲

地区没有发生臭氧污染超过二级标准的情况。因

此，臭氧污染超标主要集中在 ４—９月。

此 外，世 界 卫 生 组 织 （Ｗｏｒｌｄ Ｈｅａｌｔｈ
Ｏｒｇａｎｉｚａｔｉｏｎ，ＷＨＯ）在 ２０２１年提出新的臭氧暖季峰

值的标准［４１］：对 ＭＤＡ８臭氧浓度进行 ６ 个月滑动平

均后，其最大值小于 ６０ ０ μｇ·ｍ－３（３１ ０ ｐｐｂ）。根据

最新标准，长江三角洲地区 ２０１４—２０１９年的暖季峰

值为 ５８ ７ ｐｐｂ，峰值中心位于 ７ 月 ８ 日，比 ＷＨＯ 提

出的标准高接近 １ 倍，未来暖季的臭氧污染需要进

一步关注和控制。

２．２　 模式结果评估和验证
本研究对 ２０１４—２０１９ 年全年长江三角洲地区

的 ＭＤＡ８臭氧浓度的模拟与观测结果进行评估，如

图 ５所示。由于现阶段中国没有提出相关标准，采

用美国国家环境保护局提出的平均分数偏差

（ＭＦＢ）和平均分数误差（ＭＦＥ）标准：ＶＭＦＥ ＜ ３５％，

－１５％≤ＶＭＦＢ≤１５％
［４２］。模式在 ２０１４ 年的 ＭＦＢ 为

２０％，比基准偏高 ５％，其他年份模拟的 ＭＦＢ和 ＭＦＥ
都满足评估标准，模拟较好再现长江三角洲地区的

臭氧浓度变化。

２．３　 天然源排放对长江三角洲地区臭氧的影响
依据敏感性实验的结果（见 １ ２ 节模式情景介

绍），分析 ２０１４—２０１９ 年不同月份长江三角洲地区

天然源排放对臭氧污染的贡献（图 ６）。天然源对臭

氧生成贡献最高的月份与长江三角洲地区臭氧污

染最严重的月份（５月和 ６ 月，图 ２）有所区别，长江

三角洲地区天然源排放生成臭氧最多的月份为 ７
月，ＭＤＡ８臭氧浓度为 １０ ４ ｐｐｂ，这可能与高温、强

０７
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图 ４　 ２０１４—２０１９年各季节长江三角洲地区 ＭＤＡ８臭氧浓度（色阶）空间分布（ａ．春季，ｂ．夏季，ｃ．秋季，ｄ．冬季；蓝色框代表

长江三角洲地区）

Ｆｉｇ．４　 Ｓｐａｔｉａｌ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｏｆ ｓｅａｓｏｎａｌ ａｖｅｒａｇｅ ＭＤＡ８ ｏｚｏｎｅ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ （ｃｏｌｏｒ ｓｃａｌｅ）ｉｎ ｔｈｅ Ｙａｎｇｔｚｅ Ｒｉｖｅｒ Ｄｅｌｔａ ｒｅｇｉｏｎ （ｂｌｕｅ
ｂｏｘ）ｆｒｏｍ ２０１４ ｔｏ ２０１９ （ａ． ｓｐｒｉｎｇ，ｂ． ｓｕｍｍｅｒ，ｃ． ａｕｔｕｍｎ，ｄ． ｗｉｎｔｅｒ）

烈的光照和茂盛的植物生长都有关系［４３］。其次为

８月和 ６ 月，此时天然源排放贡献的 ＭＤＡ８ 臭氧浓

度分别为 ７ ３ ｐｐｂ和 ６ ４ ｐｐｂ，天然源排放贡献最高

的 ３个月份都在夏季。天然源对臭氧贡献最低的 ３
个月份都位于冬季（１２月—次年 ２月），在这 ３ 个月

天然源排放贡献得臭氧不超过 ０ ５ ｐｐｂ。
２０１４—２０１９年各季节天然源排放对长江三角

洲地区臭氧贡献的空间分布如图 ７所示。长江三角

洲地区天然源贡献最高的是夏季（图 ７ｂ），约有 １ ／ ３
的格点 ＭＤＡ８臭氧浓度超过 １０ ｐｐｂ，天然源排放贡

献最多的地区主要位于江苏省南部、上海市和浙江

省东北部，这与 ＷＡＮＧ ｅｔ ａｌ．［４４］和 ＬＩＵ ｅｔ ａｌ．［４５］的研

究一致。相比而言，长江三角洲周围地区由天然源

排放贡献的 ＭＤＡ８臭氧浓度总体为 ５～６ ｐｐｂ。春季

和秋季，长江三角洲地区天然源贡献的臭氧相差不

多（图 ７ａ、ｃ），春季为 ３～４ ｐｐｂ，秋季为 ２～３ ｐｐｂ。与

夏季相比，春季和秋季天然源的分布比较均匀。冬

季，长江三角洲由天然源排放贡献的 ＭＤＡ８ 臭氧浓

度最低（图 ７ｄ）。
图 ８ 展示了 ＷＲＦＣＭＡＱ 模式模拟中天然源排

放贡献的臭氧在总臭氧生成（对照组的臭氧浓度）

中所占的比例。夏季，长江三角洲天然源贡献得最

多（图 ７ｂ），同时天然源所占的比例也最大（图 ８ｂ）。
在浙江省东北部，天然源贡献的臭氧生成比例可以

占到 ２０％，长江三角洲整个区域的平均比例也接近

１２％。春季，长江三角洲由天然源排放贡献的臭氧

约为 ６％，长江三角洲周边地区天然源贡献臭氧的

比例更低，约为 ４％（图 ８ａ）。而冬季，长江三角洲天

然源对总臭氧的贡献最少（图 ８ｄ）。
　 　 为了进一步厘清天然源排放对臭氧重污染的

贡献，图 ９展示了 ２０１４—２０１９年各季节长江三角洲

地区 ＭＤＡ８ 臭氧浓度高于臭氧污染二级标准

（８２ ０ ｐｐｂ）时，天然源排放对臭氧浓度的贡献以及

所占的比例。在长江三角洲地区 ＭＤＡ８ 臭氧浓度
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图 ５　 长江三角洲地区 ＭＤＡ８臭氧浓度观测和 ＣＭＡＱ模式模拟的对比

Ｆｉｇ．５　 Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎ ｏｆ ＭＤＡ８ ｏｚｏｎｅ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｉｎ ｔｈｅ Ｙａｎｇｔｚｅ Ｒｉｖｅｒ Ｄｅｌｔａ ｒｅｇｉｏｎ ｂｅｔｗｅｅｎ ｏｂｓｅｒｖａｔｉｏｎｓ ａｎｄ ＣＭＡＱ ｓｉｍｕｌａｔｉｏｎ

图 ６ 　 ２０１４—２０１９ 年长江三角洲地区天然源贡献的

月平均 ＭＤＡ８臭氧浓度

Ｆｉｇ．６　 Ｍｏｎｔｈｌｙ ａｖｅｒａｇｅ ＭＤＡ８ ｏｚｏｎｅ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｆｒｏｍ
ｂｉｏｇｅｎｉｃ ｅｍｉｓｓｉｏｎｓ ｉｎ ｔｈｅ Ｙａｎｇｔｚｅ Ｒｉｖｅｒ Ｄｅｌｔａ ｒｅｇｉｏｎ
ｆｒｏｍ ２０１４ ｔｏ ２０１９

高于 ８２ ０ ｐｐｂ时，天然源贡献的 ＭＤＡ８ 臭氧浓度为

９ ９ ｐｐｂ（图 ９ａ），并且天然源的贡献要比夏季平均

值（８ ０ ｐｐｂ，图 ７ｂ）高。其主要原因在于高臭氧污

染时，高温、强地面太阳辐射导致天然源增加，从而

对臭氧的影响增加，ＧＡＯ ｅｔ ａｌ ［１７］前期的研究也发

现了类似现象。在 ＭＤＡ８ 臭氧浓度超过 ８２ ０ ｐｐｂ
时，长江三角洲地区天然源贡献的臭氧最高占比大

约为 １５％，其主体位于浙江省东北部和江苏省

南部。

３　 小结与展望

通过国控站 ２０１４—２０１９年的观测资料，研究了

长江三角洲地区不同季节的臭氧污染时空分布特

征，利用 ＷＲＦ－ＣＭＡＱ 模式定量分析了各个季节天

然源排放对臭氧污染的贡献。长江三角洲臭氧污

染最严重的季节为夏季，臭氧污染最严重的月份却

为 ５月（春季）。２０１４—２０１９年的春季和夏季，长江

三角洲 ＭＤＡ８臭氧浓度都呈现出明显的上升趋势，

分别达到 ２ ７ ｐｐｂ·ａ－１和 ２ ３ ｐｐｂ·ａ－１。在未来的研

究中，长江三角洲春季的污染需要得到更多关注。

天然源贡献最多的季节为夏季，ＭＤＡ８ 臭氧浓

度为 ８ ０ ｐｐｂ，其中 ７ 月 ＭＤＡ８ 臭氧月平均浓度为

１０ ４ ｐｐｂ。在浙江省东北部，天然源贡献的臭氧可

占总臭氧的 ２０％。当长江三角洲臭氧污染超过二

级标准时，天然源贡献的 ＭＤＡ８ 臭氧浓度为

９ ９ ｐｐｂ，比夏季平均值高。此外，春季和秋季天然

源贡献的 ＭＤＡ８ 臭氧浓度也不容忽略，为 ２ ０ ～
４ ０ ｐｐｂ。在未来人为源减排的大背景下，天然源对

臭氧生成的作用可能会进一步凸显，因此，今后有

必要开展更多天然源对臭氧污染影响的研究。
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图 ７　 ２０１４—２０１９年各季节长江三角洲地区天然源贡献的 ＭＤＡ８ 臭氧浓度（色阶）空间分布（ａ．春季，ｂ．夏季，ｃ．秋季，

ｄ．冬季；蓝色框代表长江三角洲地区）

Ｆｉｇ．７　 Ｓｐａｔｉａｌ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｏｆ ｓｅａｓｏｎａｌ ａｖｅｒａｇｅ ＭＤＡ８ ｏｚｏｎｅ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ （ｃｏｌｏｒ ｓｃａｌｅ）ｆｒｏｍ ｂｉｏｇｅｎｉｃ ｅｍｉｓｓｉｏｎｓ ｉｎ ｔｈｅ Ｙａｎｇｔｚｅ
Ｒｉｖｅｒ Ｄｅｌｔａ ｒｅｇｉｏｎ （ｂｌｕｅ ｂｏｘ）ｆｒｏｍ ２０１４ ｔｏ ２０１９ （ａ． ｓｐｒｉｎｇ，ｂ． ｓｕｍｍｅｒ，ｃ． ａｕｔｕｍｎ，ｄ． ｗｉｎｔｅｒ）
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图 ８　 ２０１４—２０１９年各季节长江三角洲地区天然源贡献的臭氧占总生成臭氧的比例（色阶；ａ．春季，ｂ．夏季，ｃ．秋季，ｄ．冬季；

蓝色框代表长江三角洲地区）
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