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摘要

气溶胶光学和微物理特性是估计大气气溶胶气候强迫最大的不确定性之一。尽管气溶胶光学厚度
（AOD）在全球及区域尺度上的演变趋势已经得到了广泛的研究，但对与气溶胶粒子特性相关的类型依
赖AOD的变化趋势仍然知之甚少。在此，本研究利用多角度成像光谱辐射计（MISR）反演的气溶胶光学
特性数据集，研究了 2003—2018年期间陆地总AOD（TAOD）及其按粒径大小和粒形分离的类型依赖
AOD的10年尺度趋势，分析了TAOD趋势和不同类型AOD演变之间的关系，并量化了不同类型AOD对
TAOD趋势的相对贡献。通过将TAOD值分别按0.15、0.40和0.80的阈值划分为4个不同的气溶胶污染
等级（APL），进一步探讨了TAOD演变与APL发生频率年际变化之间的关系。研究结果表明，2003—
2018年期间，除南亚地区外，大多数陆地区域的空气质量都有明显改善，表现为从轻度污染转变为清洁
状态。然而，不同的APL对TAOD变化的影响及其相关程度具有显著的区域性差异。此外，自2003年以
来，陆地上的年均TAOD下降趋势达到0.47%⋅a−1（通过95%置信度检验）。这种显著减少主要归因于小粒
径（直径小于0.7 mm）AOD（SAOD）和球形AOD（SPAOD）的持续减少（分别为−0.74%⋅a−1和−0.46%⋅a−1）。
统计分析表明，SAOD和SPAOD分别占TAOD的 57.5%和 89.6%，但对TAOD的趋势贡献可达 82.6%和
90.4%。最后，研究表明由硫酸盐、有机物和黑碳气溶胶组成的小粒径和球形气溶胶在驱动陆地TAOD年
际变化中起主导作用。
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1. 引言

人为或自然来源的大气气溶胶作为地球气候系统的关

键扰动量之一，已被证明可通过气溶胶-辐射和气溶胶-云

的相互作用等机制在全球到区域范围上不同程度地影响着

天气、气候和环境[1‒11]。此外，大气气溶胶[尤其是近地

表细颗粒物（PM2.5）]在吸入人体后会对健康产生不利影

响，因为它们含有影响呼吸和循环系统的有毒物质，可能

会增加发病率和死亡率[12‒15]。

气溶胶光学厚度（AOD）是指大气气溶胶消光系数

沿整个大气柱的积分，表征了大气气溶胶对太阳辐射的总

体削减作用。作为衡量大气气溶胶负荷的关键指标之一，

AOD已被广泛应用于城市、区域和全球尺度上的大气污

染特征研究，并用来评估气溶胶对辐射、降水和云的影响
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[1,16‒19]。目前，已有多项研究基于地基观测、卫星遥感

和数值模拟，研究了全球至区域尺度上AOD的年际和年

内变化，并探讨了这些变化与人为排放、气象因素和气候

强迫之间的关系[20‒23]。然而，针对不同气溶胶负荷等

级发生频率（FoO）的年际变化及该变化对总气溶胶负荷

变化的影响却很少被关注。不同的气溶胶负荷与不同的气

溶胶污染等级（APL）密切相关，其变化可以有效地反映

空气质量的改善或恶化程度。因此，气溶胶造成的不良健

康影响程度不仅是由气溶胶浓度的年际变化引起的，而且

在很大程度上还取决于人类与不同气溶胶污染负荷接触的

频率。

受地理位置、地形、下垫面特征、人口密度、污染源

的临近程度、气象条件等多种因素的共同影响，区域气溶

胶颗粒的浓度、粒径分布、粒形、化学组分和光学特性等

方面存在较大差异[23‒24]。即使AOD值相同，不同类型

气溶胶由于具有粒径分布范围广、粒形复杂等特点，因此

对气溶胶辐射强迫影响的量级和符号也不尽相同 [18,25]。

因此，除总AOD（TAOD）外，对全球和区域尺度上不同

气溶胶类型AOD的年际变化进行系统分析，对于提高对

气溶胶气候和环境效应的认识至关重要，这也将有助于更

好地区分自然和人为气溶胶在驱动气溶胶总负荷年际变化

中的作用。

本研究利用最新的多角度成像光谱辐射计（Multi-an‐

gle Imaging SpectroRadiometer, MISR）V23气溶胶光学特

性产品，研究了 2003—2018年期间陆地总气溶胶负荷及

其按粒径大小和粒形分离的类型依赖AOD的年际变化和

趋势，并探索了不同类型AOD对TAOD年际变化的影响

和相对贡献。此外，通过将TAOD值分别按0.15、0.40和

0.80 的阈值划分为 4 个不同的 APL，进一步研究了不同

APL 的 FoO 的气候学特征和演变趋势。本研究的目的：

①从气溶胶微物理特性（即粒径大小和粒形）的角度揭示

驱动陆地和区域尺度上TAOD年际变化的主导气溶胶类

型；②理解不同APL发生频率的时空分布演变特征。

2. 数据和方法

2.1. MISR气溶胶特性产品

搭载在Terra卫星上的MISR传感器，每9天可提供一

次近全球覆盖的观测[26]。MISR沿着 9个轨道观测角度，

在 4 个可见光或近红外光谱波段观测地球大气层，这使

MISR可以按颗粒类型对气溶胶负荷进行分类，并提供详细

的气溶胶粒子特性信息[27]。在本研究中，使用了2003—

2018年期间发布的最新版本F15_0032的三级（网格化）逐

月全球气溶胶特性产品（MIL3MAEN）。MISR 三级气溶

胶特性数据的空间分辨率为 0.5° × 0.5°，以分辨率更高

（4.4 km）的二级（条带）气溶胶产品创建。与前一版算

法（V22）相比，基于最新算法（V23）的MISR数据产

品在精度和分辨率方面都有显著提升[28]。V23数据集由

两个独立的反演算法生成——适用于陆地表面的异质地表

（Het Surf）算法和适用于海洋或内陆深水的暗目标水域算

法[29]。

本研究使用的参数为 550 nm处的TAOD及其按三种

粒径[小粒径（直径小于 0.7 μm）、中粒径（直径为 0.7~

1.4 μm）和大粒径（直径大于 1.4 μm）]以及两种粒形

（球形和非球形）分离的类型依赖的AOD。以下将小粒

径、中粒径、大粒径、球形和非球形 AOD 分别简写为

SAOD、MAOD、LAOD、SPAOD和NSPAOD。注意，由

于MISR V23版本产品不直接提供 SPAOD，本文的 SPA‐

OD通过TAOD和NSPAOD的差值间接获得。MISR的粒

径分类是以由对数正态分布描述的预定义粒子类型为基

础，并由其特征宽度参数和半径来表征[30]。这些三模式

的分类不同于大多数气溶胶光学特性研究中只区分细粒径

和粗粒径的双模式描述。利用粒子特性反演算法，MISR

将NSPAOD从TAOD分离出来。利用气溶胶地基遥感观

测网络（Aerosol Robotic Network, AERONET）的地基观

测数据评估MISR V23二级AOD产品，表明二者在陆地

上有显著的一致性[相关系数（R）为0.81，均方根误差为

0.154）] [28]。进一步的统计分析表明，在MISR反演的

AOD 值中， 66.1% 的匹配样本误差值处于 AERONET 

AOD的0.03或 10%的预期误差范围内[28]。更重要的是，

MISR V23 AOD 产品即使在低 AOD 范围内（即 AOD < 

0.1）也可达到可接受的精度，因为MISR V23 AOD产品

已基本消除了V22中对低AOD的不真实量化[28]。与TA‐

OD不同，对气溶胶粒子特性精度的评估更具挑战性，部

分原因是有关MISR粒子特性的地面和飞机验证数据非常

稀少，同时遥感对粒子特性的敏感性相比AOD更依赖于

反演条件。尽管如此，Kahn和Gaitley [31]通过对粒径和

粒形进行约束反演分析在很大程度上证实了前期和后期理

论敏感性研究的结果[32]。此外，个案研究表明，在现场

观测中，MISR反演的非球形沙尘和球形粒子之间的区别

十分显著。

2.2. MODIS、MERRA-2和CAMS AOD产品

利用MODIS/Terra和MODIS/Aqua反演的空间分辨率

为1° × 1°的550 nm逐月网格化AOD数据（基于合并暗目

标和深蓝算法反演，MOD08_M3和MYD08_M3），分析
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了与MISR数据重叠期间陆地总气溶胶负荷的年际变化趋

势。此外，本研究还使用了哥白尼大气监测局（Coperni‐

cus Atmosphere Monitoring Service, CAMS）和现代研究与

应用回顾性分析第 2版（Modern-Era Retrospective Analy‐

sis for Research and Applications, version 2, MERRA-2）气

溶胶再分析产品开展了类似分析。CAMS的数据是由欧洲

中期天气预报中心（European Centre for Medium-Range 

Weather Forecasts, ECMWF）制作的最新全球大气成分再

分析数据集，其要素涵盖主要气体前体物、化学物种和气

溶胶等[33]。MERRA-2 是新现代卫星时代（1980 年后）

的第二代大气气溶胶再分析产品，该产品同化了气象观测

和来自各种地面和卫星观测的AOD [34]。CAMS和MER‐

RA-2 AOD数据的空间分辨率分别为0.75° × 0.75°和0.5° × 

0.625°。就陆地平均值而言（见附录A中的图S1），MISR

与其他 4 个数据集显示出较高的一致性，R 范围为

0.60~0.83。

为了探究人为和自然气溶胶在驱动气溶胶总负荷年际

变化中的作用，利用CAMS再分析中 5种气溶胶组分的

AOD，包括硫酸盐（SU）、沙尘（DU）、黑碳（BC）、有

机物（OM）和海盐（SS）。在本研究中，将 SU、BC和

OM定义为人为细模态气溶胶（SU + BC + OM），而DU

和SS被定义为自然粗模态气溶胶（DU + SS）。为了便于

开展空间分析，将高空间分辨率（0.5° × 0.5°）的MISR

数据双线性插值到0.75° × 0.75°的CAMS分辨率。

2.3. 气溶胶污染等级发生频率的定义

通过统计每个 0.5° × 0.5°网格像元内每日可用的二级

AOD反演样本量，MISR的三级月AOD产品存储了8个不

同AOD数值范围出现的月累计样本量。通常来说，不同

的TAOD值对应着不同的APL。在本研究中，APL被划分

为4个等级，包括清洁（APL 1）、轻度污染（APL 2）、中

度污染（APL 3）和重度污染（APL 4），分别对应TAOD

的范围为 < 0.15、0.15~0.40、0.40~0.80和 > 0.80。通过量

化这4个不同APL的FoO，能够探讨其气候学特征、趋势

以及与 TAOD 演变的联系。每个 APL 的 FoO（%）定义

如下：

FoO =
NAPL

Nall APLs

´ 100% （1）
式中，NAPL 和Nall APLs 分别代表特定APL和所有APL发生

时的累积样本量。总的来说，TAOD的时空演变能够反映

柱气溶胶浓度的变化，但却很难刻画不同气溶胶浓度等级

的区域特征。因此，本研究量化了每个网格像元上不同

APL的FoO，这将有助于深入地探索全球范围内不同APL

的分布特征，因为气溶胶造成的不良健康影响程度通常与

人类接触不同气溶胶污染负荷的频率密切相关。

2.4. 相关性和趋势分析

在本研究中，采用Pearson’s R来研究TAOD趋势与类

型依赖AOD和不同APL发生频率年际变化之间的关系。

采用双尾 t检验评估相关性的鲁棒性，统计显著性设置为

95%的置信水平（即P < 0.05）。利用Mann-Kendall（M-

K）τ检验[35‒36]和 Sen斜率法对全球和区域尺度上TA‐

OD及不同气溶胶类型AOD进行趋势分析。为了确保趋势

估计的鲁棒性，在进行趋势计算之前，需要确保每个年时

间序列中至少有 60%的数据是有效的。M-K趋势检验是

一种非参数检验方法，其优点是不需要样本遵从一定的分

布，也不受少数“异常值”的干扰。本研究应用Sen斜率

来评估趋势值的强度，采用M-K统计检验来检验趋势是

否显著（有兴趣的读者可以参考附录A中的文本S1，了

解趋势估计的详细步骤和M-K统计检验）。

2.5. 分离类型依赖AOD的相对贡献

在MISR反演算法中，TAOD可以表示为：

TAOD =∑
i = 1

3

β i ´AOD i
size =∑

i = 1

2

¶ i ´AOD i
shape （2）

式中，AODi
size 和AODi

shape 分别代表每个按气溶胶粒径分

离的AOD（即大、中、小粒径AOD）和每个按气溶胶粒

形分离的AOD（即球形和非球形AOD）；βi和¶i是加权系

数（均等于 1）。通过与TAOD变化进行比较，量化不同

粒径（粒形）AOD对TAOD趋势的相对贡献（RC, %）：

RCi =
Di

DTAOD

´ 100% （3）
式中，Di和DTAOD别代表每个粒径分离或粒形分离AOD和

TAOD的线性趋势。线性趋势由最小二乘法回归斜率确

定，双尾 t 检验用于检测斜率在 95% 置信水平下是否显

著。对于RC，其正（负）表明类型依赖AOD趋势对TA‐

OD趋势表现出促进（抵消）作用。此外，利用下面的公

式（4）和公式（5），可分别获得不同粒径和粒形AOD的

非负RC（NRC）。

NRC i
size =

|| RC i
size

∑
i = 1

3

 ||RC i
size

´ 100% （4）

NRC i
shape =

|| RC i
shape

∑
i = 1

2

 ||RC i
shape

´ 100% （5）

在本研究中，只有当TAOD和类型依赖AOD的趋势

值在95%置信水平下均显著时，RC或NRC才被认为是显
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著的。利用公式（3）~（5），分别计算了 2003—2018年

期间每个 0.5° × 0.5°网格上不同粒径或粒形AOD的年RC

和NRC。同样，应用上述方法，分离出CAMS再分析数

据的不同组分 AOD（即 SU、BC、OM、DU 和 SS）的

RC。

2.6. 子区域

由于大气气溶胶分布具有较高时空变异性，有必要研

究气溶胶空间分布的不均匀性及其局部效应。因此，除关

注全球陆地分布外，本研究还特别关注了 14 个子区域

（SR）中类型依赖 AOD 的区域性分布和变化特征。这

14 个子区域包括北美（NAM）、中美（CAM）、南美

（SAM）、欧洲（EUR）、北非（NAF）、南非（SAF）、中

东 （MDE）、 俄 罗 斯 （RUS）、 中 亚 （CAS）、 南 亚

（SAS）、东亚（EAS）、中南半岛（ICP）、东南亚（SEA）

和澳大利亚（AUS）。由于Het Surf算法在被大面积冰或

雪覆盖的区域上性能表现不佳，因此南极洲和格陵兰地区

的反演结果被排除在外[28]。这些SR的地理边界在附录A

的图S2中用不同的色块表示。总的来说，与全球陆地平

均值相比（见附录A中的图S1），MISR与其他产品在刻

画所有SR上AOD的年际变化方面表现出良好的一致性，

尽管在量级上略有差异（见附录 A 中的图 S3）。具体而

言，在 14 个 SR 中， MISR 与 MODIS/Terra、 MODIS/

Aqua、MERRA-2和CAMS之间的 R值分别为 0.28~0.99、

0.40~0.98、0.44~0.95和0.45~0.98。

3. 结果和讨论

3.1. 不同类型AOD的全球分布

图 1（a）显示了按粒径（大、中、小）和粒形（球

形和非球形）分离的多年（2003—2018）平均类型依赖

AOD的分布情况。总的来说，在按粒径分离的气溶胶中，

小粒径气溶胶对陆地气溶胶消光贡献最大，多年平均SA‐

OD为0.093；其次是大粒径和中粒径气溶胶，其陆地平均

AOD 值分别为 0.057 和 0.023。从空间分布来看，LAOD

主要分布在北半球的低纬度地区（0~30 °N），其高值

（0.2~0.3）多分布于沙尘源区（包括撒哈拉沙漠、沙特阿

拉伯沙漠和塔克拉玛干沙漠）和高人为排放的地区，如印

度北部和中国东部（EC）。MAOD的分布特征与LAOD相

似，但其量级仅为LAOD的一半左右。相比之下，SAOD

的高值广泛存在于世界大部分陆地地区，其来源较为复

杂，包括沙漠源区的细小矿物沙尘气溶胶、典型生物质燃

烧排放区域的强吸收性细小或超细模态的气溶胶，以及来

自人为排放量较高地区的城市和工业气溶胶等。在按粒形

分离的气溶胶中，球形气溶胶完全主导了全球陆地总气溶

胶消光，全球平均 SPAOD 值（0.149）比 NSPAOD 值

（0.024）高约 6倍。一般来说，海盐、烟尘气溶胶和空气

污染产生的二次气溶胶近乎球形，而沙尘气溶胶和生物碎

片（如花粉）等粗颗粒物是非球形气溶胶。因此，NSPA‐

OD的全球分布规律与LAOD和MAOD非常相似，尤其是

在沙尘源区。

进一步对多年平均类型依赖AOD占TAOD的比例的

年平均值[图 1（b）]进行计算发现，从全球平均值来看，

小粒径气溶胶在多年平均 TAOD 中所占比例最大

（57.5%），其次是大粒径气溶胶（32.2%），而中粒径气溶

胶的比例最小（10.3%）。从气溶胶粒形来看，球形和非

球形气溶胶分别贡献了TAOD的 89.6%和 10.4%。如图 1

（b）~（i）所示，除撒哈拉沙漠、阿拉伯半岛东部、伊朗

高原、中国西北部和中国青藏高原（TP）东南部外，其

他陆地地区的LAOD占TAOD的比例（P_LAOD）普遍小

于 50%。值得注意的是，TP 多年平均 P_LAOD 为 40%~

60%，这主要归因于来自沙源地的沙尘气溶胶的远距离传

输[37]。受粒径范围窄（直径为 0.7~1.4 μm）以及气溶胶

来源有限等影响，除了NAF地区MAOD占TAOD的比例

（P_MAOD）在 30%~40%外，其他陆地地区的 P_MAOD

变化不明显。对于小粒径气溶胶而言，SAOD占TAOD比

例（P_SAOD）的高值（> 70%）主要位于CAM、NAM、

SAM、SAF和东西伯利亚等典型生物质燃烧区域。与按

粒径分离的AOD分布不同，球形气溶胶在除NAF、MDE

和TP以外的陆地地区的气溶胶消光总量的贡献几乎达到

90%。相比之下，撒哈拉沙漠是陆地非球形气溶胶的最主

要源区，区域NSPAOD贡献可达30%~60%。

3.2. 不同气溶胶污染等级发生频率的气候学特征与趋势

图 2（a）清晰地展示出不同APL的 FoO的气候学分

布有明显不同的陆地分布特征。总体上，随着陆地气溶胶

负荷的增加，FoO逐渐减少。从APL 1至APL 4，陆地平

均 FoO分别为 63.1%、26.9%、8.5%和 1.6%。对于APL 1

（TAOD < 0.15，视为清洁条件），高FoO主要分布在远离

自然和人为气溶胶污染的地区，量级可达80%~100%。值

得注意的是，在非洲中北部、MDE、SAS北部和中国中

东部地区，APL 1的FoO均低于 5%，表明这些地区的人

群常年暴露在不同程度的气溶胶污染中。对于 APL 2

（0.15 < TAOD < 0.40，视为轻度污染），多年平均FoO的

高值（50%~70%）主要分布在 SAM北部、NAF、MDE、

CAS、SAS、SEA和除TP外的中国大陆地区。值得注意
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的是，APL 2的 FoO在TP为 0~30%，说明该地区也容易

受到不同程度的气溶胶污染。以往的研究表明，TP上空

的气溶胶主要来自周边地区的输送，包括塔克拉玛干沙漠

的春季沙尘气溶胶和SAS地区的人为气溶胶[37‒38]。已

经证实这些气溶胶通过气溶胶-辐射和气溶胶-云相互作用

对TP的天气和气候系统产生重要影响[39]。

与 APL 2 的 FoO 空间分布模态相比，APL3（0.40 < 

TAOD < 0.80，视为中度污染）的FoO呈现出类似的分布

特征，但强度有所减弱，其高值区的范围明显减少甚至偏

移。例如，最高的FoO（> 60%）主要分布在中非和印度

北部，前者大多归因于夏季至冬季频发的生物质燃烧事件

[40]，后者则与持续增强的人为排放有关 [41]。同时，

FoO次高值（20%~50%）出现在NAF、MDE、印度南部、

中国东部和西北部以及 ICP 地区，而第三高的 FoO

（10%~20%）出现在 SAM中部等地区，主要受到森林野

火的影响[42]。相比之下，APL 4（TAOD > 0.80，视为重

度污染）的FoO表现出清晰而明显的空间分布，成功捕捉

到了由不同气溶胶类型主导的几个世界著名高气溶胶污染

地区[23]。例如，NAF和MDE的主导气溶胶类型为沙尘

气溶胶，中国华北和四川盆地人为气溶胶贡献最大，而中

非、SAM中部、ICP和 SEA则以生物质燃烧气溶胶为主

导类型。这些结果表明，在 2003—2018年期间，以上区

域的人群在 10%~20%的日子里经历着世界上最糟糕的大

气环境条件。这些污染热点的空间分布与从卫星反演

AOD估算的地表PM2.5浓度高值相一致[43]。

量化不同APL的长期变化有助于揭示人们暴露于不

同APL时FoO的历史演变情况。因此，进一步估计了不同

APL的FoO变化趋势，如图2（b）所示。趋势结果表明，

不同APL的趋势分布模态截然不同。在全球范围内，陆地

上 APL 1 的 FoO 在 2003—2018 年期间增加了 0.238%·a−1

图1. 2003—2018年期间类型依赖AOD（a）和类型依赖AOD占TAOD比例（b）的气候学分布。（i）大粒径；（ii）中粒径；（iii）小粒径；（iv）球形；

（v）非球形。每张图左下方给出的比例代表各变量的陆地平均值。
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（P < 0.05）。换言之，在研究期间，气溶胶状态达到清洁

状态的天数增加了 3.8%，表明陆地上大多数地区的空气

质量有显著改善，尽管少数地区（如SAS和非洲中东部）

呈现下降趋势。空间上，APL 1的FoO呈现出显著的增加

趋势（2%·a−1~8%·a−1），主要发生在 NAF、整个 EUR、

NAM东部、SAM中部和EAS。然而，SAS和非洲中东部

上APL 1的显著下降趋势意味着当地空气质量在研究期间

呈现逐渐恶化的态势。

与 APL 1 的趋势分布相比，APL 2 的趋势符号除在

SAS和EAS没有明显变化外，其他区域的趋势特征均出

现了明显的逆转。普遍的负趋势导致APL 2的陆地平均

FoO下降了0.209%·a−1（P < 0.05）。

与APL 1和APL 2不同，APL 3的FoO呈现出完全相

反的区域性趋势，在 SAS、MDE和NAF东部显著增加，

而在NAM东部、EUR中南部和EC显著减少。上述区域

性正负趋势的相互抵消导致全球范围内陆地上的下降并不

显著（−0.017%·a−1）。

类似于 APL 3，APL 4 同样显示了相反的区域趋势

（与APL 1和APL 2相比），但影响程度有所降低。具体而

言，与APL 3的趋势模态相比，APL 4在NAF的上升趋势

更强、更广泛，而在EC的下降幅度更剧烈、更集中。相

比之下，与 APL 3 在整个 SAS 上均呈现增加趋势不同，

APL 4的增加趋势的覆盖范围明显减少。同样，在MDE也

观察到类似的转变。此外，APL 4在SAM中部呈现出异常

显著的下降趋势。这些区域性的显著趋势共同导致APL 4

在全球范围内出现不显著的轻微下降（−0.007%·a−1）。

值得注意的是，在EC区域，本研究获得的关于APL 3和

APL 4的减少和APL 2增加的结论与Zhang等[44]利用长

期地基观测得到的结果一致，即在EC区域，中/重度雾霾

事件的出现频率明显减少，而轻/中度雾霾事件的出现频

率并未呈现出减少趋势。Zhang等[44]指出，重度雾霾事

件出现频率的下降主要归因于二氧化硫（SO2）的大幅减

少[45‒49]。然而，在低SO2条件下，特定的化学反应机制

（即BC表面的催化反应）阻碍了轻/中度雾霾事件出现频

率的减少。为了进一步减少轻/中度雾霾事件的出现频率，

需要采取协同措施，如同时控制SO2和一次BC排放，并

持续减少其他气态前体物和气溶胶排放[44]，以显著降低

区域总气溶胶负荷水平。

对陆地上不同APL的 FoO具有显著变化趋势的所有

网格像元进行概率密度函数（PDF）分析发现，APL 1和

APL 2的演变趋势呈现出两个相反的单峰分布模态（峰值

分别为 2.06%·a−1和−2.77%·a−1），表明全球陆地空气质量

从轻度污染向清洁条件过渡[图3（a）]。不同APL的FoO

的年际变化也详细呈现了这一过渡过程（见附录A中的

图S4）。相比之下，APL 3和APL 4类似的双峰（对应于

左峰和右峰）分布在一定程度上促进和抵消了清洁条件的

改善程度。通过比较不同APL在污染热点地区的趋势分

布特点，进一步将APL的区域演变特征归纳如下：① 在

EC 地区，APL 3 和 APL 4 的 FoO 减少促进了 APL 1 和

APL 2 的 FoO 增加；② 在 SAS 地区，APL 3 和 APL 4 的 

FoO 增加导致 APL 1 和 APL 2 的 FoO 降低；③在 EUR 和

NAM东部，APL 2和APL 3的 FoO降低促进了APL 1的

FoO增加；④在NAF和MDE地区，APL 2的FoO降低促

进了APL 1、APL 3和APL 4的FoO增加。

为了确定是哪一个APL主导了区域TAOD的年际变

化，本研究通过相关分析探讨了APL和TAOD之间的关

系，结果图 2（c）所示。总体上，发现了两种相反的关

系模态。具体而言，除“沙尘带”（从NAF西海岸延伸并

穿过MDE和SAS到中国西北）上方的TAOD和APL 1呈

现出不显著相关外，TAOD和APL 1在几乎所有的陆地区

域均呈现显著负相关。而在TAOD和APL 2之间，这些显

著的负相关（不显著的相关）完全相反，呈现显著的正

（负）相关。同时，相比TAOD与APL 1和APL 2之间的

相关分布，TAOD与APL 3和APL 4之间在全球几乎所有

地区均呈现显著正相关。以上结果表明，不同 APL 的

FoO变化对TAOD年际演变的影响是复杂的，且具有很强

的区域依赖性。综合来看，这些影响可简单概括为：

① APL 1的变化对沙尘源区和高人为排放地区的TAOD的

年际变化的影响可以忽略不计，主要受APL 2~APL 4变化

的影响。② 不同APL的FoO对TAOD的影响存在明显的区

域差异。例如，在TP，TAOD的变化主要由APL 1~APL 3

调节。NAF则主要由APL 2~APL 4控制。在 SAM中部，

主要以APL 1、APL 3和APL 4为主导。③ APL 2~APL 4

在自然或人为污染源区及其邻近地区表现出不同程度的主

导驱动作用。

3.3. 类型依赖AOD的长期趋势

不同类型AOD的区域变化通常与受人类活动强度驱

动的当地人为气溶胶和受气象条件驱动的自然气溶胶（如

DU和 SS）的变化密切相关。因此，量化不同类型AOD

的年际演变可以为评估全球和区域人为和自然气溶胶的趋

势提供有用的参考。图 4（a）和附录A中的图S5描绘了

全球TAOD和按不同粒径分离的AOD的年际变化趋势。

从图中观察到，在 2003—2018 年期间，TAOD 下降了

0.47%·a−1（即在研究的 16 年中下降了 7.5%）。空间上，

TAOD出现明显下降趋势（1%·a−1~5%·a−1）的区域主要
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位于NAM西北部和东部、SAM中部、EUR和EC，而在

SAS、MDE以及NAF中部和东部则观测到明显的上升趋

势（2%·a−1~4%·a−1），这和以往对TAOD趋势的研究一致

[23,50‒51]。4个不同的AOD数据集（包括两个基于卫星

反演的数据集——MODIS/Terra和MODIS/Aqua，以及两

个气溶胶再分析数据集——MERRA-2和CAMS）的趋势

值之间的相互比较也证实了这些显著的区域趋势（见附录

A中的图S6）。MISR与4种不同数据集之间的高R值进一

步验证了不同AOD数据集之间的一致性（见附录A中的

图S7）。

不同粒径AOD的趋势显示出类似的分布特征，但这

些趋势的量级并不完全一致。总体而言，所有按粒径分离

的AOD的下降均对TAOD的下降做出了贡献[图4（a）]，

其中 SAOD的下降最明显，其陆地平均下降趋势值达到

图2. （a）2003—2018年期间不同APL的FoO的气候学分布特征。每张图左下角的数字代表FoO的陆地平均值。（b）FoO的年变化趋势，以百分比变

化表示，即
Slope

ȳ
´ 100%，其中斜率代表Sen斜率，ȳ代表年平均值。每张图左下角的数字代表从年平均时间序列计算出的百分比趋势值。注意，红

色标记的数字表示趋势值通过M-K检验的95%显著性水平。（c）TAOD 与不同APL 的 FoO 年际变化之间的相关系数（R）（注意，只显示R通过95%
显著性水平的网格像元）。（i）APL 1；（ii）APL 2；（iii）APL 3；（iv）APL 4。

图3. APL（a）、TAOD和不同粒径AOD（b），以及TAOD和不同粒形AOD（c）趋势的概率密度函数（PDF）。彩色虚线表示每个独立变量的PDF峰

值位置，而PDF峰值的位置和量级则分别用虚线和对应颜色的数字表示。注意，在这些统计中只应用了通过95%显著性水平检验的网格像元。
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−0.74%·a−1（P < 0.05）[见附录A中的图S8（a）]。对不

同粒形AOD的趋势估计结果表明，这些具有主导驱动作

用的小粒径气溶胶往往趋向于球形，两者（SAOD 和

SPAOD）在趋势中表现出高度相似的空间分布模态[见

附录A图S9（a）中的（i）]。此外，陆地NSPAOD的年

际变化不显著也间接印证了这一发现[见附录A图S9（a）

中的（ii）]。对于LAOD，具有上升趋势的地区主要位于

NAF中部和东部、MDE、SAS、NAM西部以及RUS北部

和中部。沙尘源区的TAOD和LAOD呈相似的上升趋势，

说明大粒径气溶胶是主导这些区域总气溶胶负荷演变的主

要气溶胶类型。这些地区的TAOD、LAOD和NSPAOD之

间的高R值（0.8~0.9）也支持这一发现[见图 4（b）中的

（i）和附录A图 S9（b）中的（ii）]。与LAOD相比，除

中非和MDE之外，MAOD在所有地区的趋势都呈现出类

似的分布模态，但其强度大大加强，特别是在SAS。相关

分析表明，与大粒径气溶胶相比，中粒径气溶胶对TAOD

年际变化的主导作用在空间上明显较分散。与之相反，

SAOD的趋势在空间分布和量级上均与TAOD保持高度一

致[见图4（a）中的（iii）和附录A中的图S5]，特别是在

人为气溶胶主导的地区。这表明人为活动排放的小粒径气

溶胶是驱动陆地 TAOD 变化的最主要气溶胶类型。TA‐

OD、SAOD和SPAOD的PDF几乎完全重叠，表明小粒径

和球形气溶胶颗粒是造成 2003—2018年期间陆地上 TA‐

OD 显著下降的主要气溶胶类型，而不是与 NSPAOD、

LAOD和MAOD相关的自然矿物沙尘等气溶胶类型[图 3

（b）、（c）]。此外，由于大多数沙尘源区排放的沙尘气溶

胶增加，导致LAOD趋势的 PDF右移，削弱了TAOD的

下降。小粒径球形气溶胶呈现不同程度的显著下降趋势，

图 4. （a）不同粒径AOD的年变化趋势。注意，所有趋势都用百分比变化表示，即
Slope

ȳ
´ 100%，其中斜率代表Sen斜率，ȳ代表年平均值。图中仅

显示趋势值通过95%显著性水平的网格。每张图左下角的数字代表根据陆地年平均时间序列计算出的趋势值。红色标记的数字表示趋势值通过M-K
检验的95%显著性水平。（b）不同粒径AOD与TAOD年际变化之间的R值。（c）不同粒径AOD对TAOD演变趋势的RC。注意，只有当TAOD和不同

粒径AOD的演变趋势均显著时，才会显示RC。（i）LAOD；（ii）MAOD；（iii）SAOD。
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这主要与过去十年来中上游地区的人为气溶胶（来自

EAS、NAM东部和EUR）[22‒23,47,52]和自然沙尘气溶

胶（来自塔克拉玛干沙漠和戈壁沙漠）的持续减少有关

[53‒55]。

3.4. 类型依赖AOD对TAOD趋势的相对贡献

3.4.1. 陆地相对贡献图

根据式（3），本研究计算了 2003—2018年期间每个

0.5° × 0.5°网格像元内不同类型AOD的多年平均RC，结

果如图4（c）和附录A中的图S9（c）所示。2003—2018

年期间，LAOD和MAOD的RC空间分布基本一致，均在

10%~30%，除了 NAF （LAOD 和 MAOD 的 RC 分别为

50%~60% 和 20%~40%）。相比之下， SAOD 的 RC 在

NAM和EUR达到最大，为 80%~90%；其次是 SAS、EC

和 SAM，为 50%~70%； NAF 和 MDE 最低，为 30%~

40%。在SAS和EC，按粒径分离的AOD的RC分布相似，

表明这两个地区的TAOD趋势受复杂的气溶胶来源控制

[56‒57]，人为气溶胶和自然气溶胶都发挥了不同的作用，

但前者占主导地位。MISR反演的TAOD与CAMS再分析的

人为和自然气溶胶之间存在的显著正相关关系（见附录A

中的图S10）进一步证实了这一看法。不同粒形AOD的RC

表明，TAOD的趋势主要受 SPAOD变化控制，而NSPA‐

OD的贡献几乎可以忽略不计，甚至起到抵消作用，如在

SAS和RUS中部[见附录A中的图S9（c）]。按形状区分

的AOD的RC表明，TAOD的趋势主要是由 SPAOD推动

的，而NSPAOD的贡献几乎可以忽略，甚至起到负向作

用，如SAS和RUS中部[见附录A中的图S9（c）]。

3.4.2. 区域趋势和非负相对贡献

图 5显示了全球陆地和 14个SR上TAOD和不同类型

AOD的变化趋势，以及这些不同类型AOD与TAOD趋势

的NRC统计结果。从全球来看，陆地TAOD的大幅下降

主要归因于小粒径和球形气溶胶颗粒的减少，其NRC分

别为 82.6%和 90.4%。这一发现表明，小粒径和球形气溶

胶的驱动作用占主导地位，因为这些NRS明显高于其在

TAOD多年平均值中的比例[图 1（b）]。SAOD、SPAOD

与人为细模态AOD（ANT_FM_AOD）之间的R与TAOD

和ANT_FM_AOD之间的 R在空间上高度相似[见附录A

中的图S10（a）]，表明小粒径和球形气溶胶主要由人为

排放和生物质燃烧产生的SU、OM和BC组成。为了阐明

气溶胶组分的作用，进一步分离出CAMS再分析中5个组

分 AOD 的区域 NRC，见附录 A 中的图 S11。结果显示，

SU和OM共同贡献了全球陆地TAOD变化的近74.0%，而

自然气溶胶（DU和SS）所占比例略低于 20.0%。从区域

来看，OM的NRC在EAS、SAS和SAM中占压倒性优势，

分别为 58.8%、50.4%和 77.9%。相比之下，SU的主导作

用在NAM（63.9%）和EUR（52.0%）更普遍。前人的研

究也广泛证实了人为气溶胶在区域TAOD年际变化中的主

导驱动作用。例如，Che等[23]基于统计模型指出，SU前

体物（SO2）和碳质气溶胶是典型人为气溶胶主导地区和

生物质燃烧主导地区TAOD年代际变化的主要排放驱动因

子。Che等[23]揭示了气象因素对区域气溶胶负荷年代际

变化的贡献不可忽略。探索气象因素影响气溶胶类型的复

杂机制无疑是至关重要的，但这超出了本研究的范围。

在14个SR中，TAOD仅在SAS显示出显著的增加趋

势（0.96%·a−1, P < 0.05）[图5（a）]，这主要归因于不同

粒径 AOD 和 SPAOD 的显著增加。区域 NRC 表明，LA‐

OD、MAOD、SAOD和SPAOD分别解释了SAS的TAOD

趋势的 28.8%、20.5%、50.8%和 88.3%。相反，TAOD在

EAS、EUR和CAS中表现出显著的减少趋势，趋势值分

别为−1.49%·a−1、−1.65%·a−1和−0.69%·a−1。其中，EUR

（CAS） 中 TAOD 的 下 降 与 MAOD （SAOD）、 SAOD

（SPAOD）和SPAOD（NSPAOD）的下降密切相关，NRC

分 别 为 3.9% （77.8%）、 88.9% （84.8%） 和 96.4%

（15.2%）。相比之下，所有按类型分离的AOD的显著下降

明显促进了 EAS 中 TAOD 的下降。就不同粒径 AOD 的

NRC而言，最大的NRC出现在SAOD（68.2%），MAOD

次之（17.4%），LAOD最少（14.4%）。就不同粒形AOD

的NRC而言，SPAOD和NSPAOD分别贡献了EAS中TA‐

OD下降趋势的89.7%和10.3%。

4. 结论

本研究利用MISR反演的长期（2003—2018年）气溶

胶光学特性数据集，研究了全球陆地和 14个子区域上与

气溶胶粒子特性相关的类型依赖AOD的 10年尺度趋势。

随后，进一步分析了TAOD趋势和类型依赖AOD变化之

间的关系，并量化了每个类型依赖AOD对TAOD趋势的

RC。研究结果表明，就陆地平均而言，LAOD、MAOD、

SAOD、SPAOD 和 NSPAOD 对陆地 TAOD 的贡献分别为

32.2%、10.3%、57.5%、89.6%和 10.4%。趋势分析表明，

2003—2018年，TAOD在全球陆地上经历了 0.47%·a−1的

下降（P < 0.05）。空间上，这些显著的下降趋势主要位于

NAM西北和东部、SAM中部、EUR、EC及其邻近海域，

这与以往对于TAOD趋势的研究一致。对不同粒径AOD

趋势的分析进一步表明，这种显著减少主要归因于SAOD

9



图5. （a）2003—2018年期间，根据区域年平均时间序列计算的TAOD和类型依赖AOD的区域性年际趋势（即Sen斜率，百分比/年）的统计结果。

注意，每个柱子上方的星号表示趋势值通过M-K检验的95%显著性水平。（b）类型依赖AOD对TAOD变化的区域NRC（%）。每个柱子上方的星号表

示NRC通过双尾 t检验的95%显著性水平。
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（−0.74%·a−1）和 SPAOD（−0.46%·a−1）的持续减少。除

对演变趋势进行评估外，本研究还独立量化了每个类型依

赖AOD对TAOD趋势的RC。结果表明，陆地TAOD的年

际变化主要受SAOD和SPAOD变化的控制，两者对2003—

2018年期间陆地TAOD年际变化的贡献为82.6%和90.4%，

表明小粒径和球形气溶胶在陆地气溶胶年际变化中的主导

驱动作用不容忽视。CAMS再分析表明，这些占主导驱动

作用的气溶胶类型主要由人类活动和生物质燃烧排放的

SU、OM和BC组成。

当TAOD被划分为4个不同的APL时，它们的FoO往

往会随着气溶胶负荷的增加而逐渐减少。从全球来看，陆

地 APL 1~APL 4 的多年平均 FoO 分别为 63.1%、26.9%、

8.5%和 1.6%。在 2003—2018年期间，全球陆地上APL 1

（APL 2）的FoO增加（减少）了0.238%·a−1（0.209%·a−1）

（P < 0.05）。此外，不同APL的FoO的PDF分布显示，除

SAS外，大多数陆地地区的空气质量都有明显改善。总体

而言，APL经历了从轻度污染到清洁状态的转变。研究还

发现不同APL的FoO对TAOD年际变化的影响是复杂的，

且具有强烈的区域依赖性。通常而言，沙尘源区和高人为

排放地区的TAOD年际变化主要受APL 2~APL 4的FoO变

化的影响，而APL 1变化的影响可忽略不计。

本研究表明，由人为气溶胶组成的小粒径和球形气

溶胶在陆地TAOD的年际变化中起主导作用。但本研究

也存在一定的局限性。例如，MISR传感器反演的气溶胶

类型的不确定性对量化结果的影响尚不明确。由于受到

时空采样率的限制，MISR 尚不具备每日全球覆盖的能

力，这可能会导致MISR反演的日平均AOD代表性不足，

因为大气气溶胶通常具有显著的日内变化特征[58‒59]。

为了解决这一局限性，未来的工作需要进一步依靠地球

静止卫星来约束区域TAOD的日内变化规律。此外，小

粒径和球形气溶胶对陆地TAOD下降趋势的显著贡献是

归因于气溶胶浓度还是气溶胶消光程度还有待进一步研

究。尽管如此，卫星反演不同类型气溶胶的光学特性有

助于更系统和深入地理解全球和区域尺度上的气溶胶变

化，特别是其粒径和粒形，因为这些特性往往与人为和

自然气溶胶的变化密切相关。更重要的是，与以往大多

数研究只关注TAOD趋势不同，本研究揭示的小粒径和

球形气溶胶的主导驱动作用能够为人们加深全球气溶胶

演变规律的认识提供新的见解。鉴于人为气溶胶在

TAOD变化中的主导驱动作用，未来的研究应更多关注

人为气溶胶化学组分及其微物理特性的变化对TAOD年

代际变化的影响。
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