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摘要

进入“十四五”时期，PM2.5（空气动力学当量直径小于等于2.5 μm的颗粒物）和O3的协同控制成为我国大
气污染防治的重大课题。PM2.5、O3及其前体物的立体监测对于实现协同控制至关重要。然而，目前的监
测网络不足以同时监测PM2.5和O3的垂直分布以及支持空气质量控制。2015年以来，中国科学技术大学
（USTC）基于多轴差分吸收光谱仪（MAX-DOAS）在全国范围内主导建立了地基超光谱遥感网络。该立
体监测网络为我国PM2.5和O3的区域协同控制提供了重要机遇。基于搭设于四个特大城市（北京、上海、
深圳和重庆）的四个MAX-DOAS监测站获取的一年时间的气溶胶、NO2和HCHO的垂直廓线，探究京津
冀（JJJ）、长三角（YRD）、珠三角（PRD）和四川盆地（SB）四大典型污染区域的大气污染物垂直分布差异。
400 m以下归一化和年平均的气溶胶垂直廓线在 JJJ和PRD地区分别呈箱型和高斯型分布，在YRD和SB
地区都呈E指数型分布。由于四个区域的NO2都主要来自交通车辆排放，因此NO2在四个区域都呈E指
数型分布。HCHO垂直廓线在 JJJ和PRD地区呈高斯型分布，在YRD和SB地区呈E指数型分布。此外，
立体监测网络中的五个MAX-DOAS站点[石家庄（SJZ）、望都（WD）、南城（NC）、中国气象科学研究院
（CAMS）和中国科学院大学（UCAS）]同时监测到一次发生在华北平原（NCP）西南—东北通道海拔600~
1000 m 的典型区域传输事件。气溶胶光学厚度（AOD）在上述五个站点表现为 SJZ > WD > NC > 
CAMS > UCAS。在WD和NC之间监测到了发生在700~900 m高空的NO2短距离区域传输。作为二次
气溶胶的重要前体物，研究发现WD和NC的NO2气团峰值均比其气溶胶消光气团峰值早出现约1 h。同
时监测到了NC和CAMS之间发生在700~900 m高空的HCHO短距离区域传输，这可能会对北京的O3浓
度造成潜在影响。最后，选择CAMS作为典型站点探究垂直方向O3-NOx-挥发性有机化合物（VOC）的敏
感性。研究发现O3在0~100 m和100~200 m高度层分别受VOC控制和VOC-NOx混合控制。此外，O3的
向下输送也可能会增加近地面O3的浓度。该地基超光谱立体遥感网络为支持PM2.5、O3及其前体物的管
控和溯源提供了一种非常具有前景的策略。
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1. 引言

随着经济的快速发展，空气污染已经对我国形成严重

威胁。为应对空气质量改善的重大挑战，2013年以来我

国政府先后印发了《大气污染防治行动计划》（简称大气

“国十条”）和《打赢蓝天保卫战三年行动计划》（简称

“蓝天保卫战”）[1‒3]。经过持续的控排和限排，2013—

2019年SO2和PM2.5的排放量分别大幅下降了70%和46%。

尽管PM2.5等主要污染物浓度大幅降低，但O3浓度近年来

仍保持上升趋势[4‒5]。2013—2019年间，全国 337个主

要城市O3日最大 8小时浓度第 90百分位数的平均值升高

了20.3%。对流层O3是由氮氧化物（NOx = NO + NO2）和

挥发性有机化合物（VOC）的排放和光解生成的[6‒8]。

然而，2013—2019 年间 NOx 和 VOC 的减排量分别仅为

26%和 2%。简而言之，我国正面临发达国家没有经历过

的PM2.5和O3双高的复杂大气复合污染问题。因此，迫切

需要对PM2.5、O3及其前体进行立体监测，并加快对PM2.5

和O3复合污染的协同治理。

空气污染物来源除了本地排放和二次生成，区域传输

也是不可忽视的重要来源。目前，大气污染研究的主要技

术手段包括：原位观测、模型模拟、卫星和地基遥感观

测。2012年以来，我国在全国范围内建立了包含 1497个

站点的地面空气质量监测网络——中国环境监测总站

（CNEMC），能够实现同时监测 SO2、NO2、CO、PM10、

PM2.5和O3的近地面浓度，其监测资料为我国空气质量评

估和相关科学研究工作提供了依据[9]。卫星可以监测大

尺度范围内的气溶胶、NO2、HCHO 和 O3 垂直柱浓度

（VCD）的水平分布，然而，其时空分辨率过低，目前大

多数环境遥感监测卫星每天仅在目标区域过境一次，最大

空间分辨率也仅为（3.5 × 7）km2 [10‒12]。此外，CNE‐

MC和卫星遥感技术均无法获取大气污染成分的垂直分

布。化学传输模型作为辅助大气环境监测、预报和大气污

染机理研究的重要手段，在大气污染物垂直分布模拟方面

也存在明显缺陷。许多决定大气污染形成、转化和传输的

重要过程通常发生在近地面以上 0~2 km的不同垂直高度

层中。为了弥补垂直监测信息的缺失，多个研究单元借助

探空气球、无人机（UAS）和激光雷达（LiDAR）开展了

对大气污染成分的垂直观测[13‒15]。但是，目前LiDAR

大多只能监测气溶胶和O3垂直廓线且存在显著的观测盲

区。探空气球和无人机垂直监测耗费大量的人力和物力且

无法实现连续监测。

地基超光谱遥感网络由多个站点组成。多轴差分吸收

光谱仪（MAX-DOAS）为探究PM2.5和O3的协同控制提供

了一种有前景的策略。该网络实现了同时监测PM2.5、O3

及其前体物的垂直廓线，有助于推动大气污染的诊断和预

测研究。迄今为止，世界上已经建立了多个MAX-DOAS

网络。德国不来梅大学建立了覆盖欧洲和非洲由 15个站

点组成的不来梅大气监测DOAS网络（BREDOM）[16]。

比利时皇家航空航天研究所（BIRA-IASB）在世界范围内

建立了包含 6个站点的MAX-DOAS网络[17]。日本海洋

地球科学技术研究所（JAMSTEC）和欧盟分别建立了覆

盖俄罗斯和亚洲由 7 个站点组成的 MAX-DOAS 网络

（MADRAS）以及由 15个站点组成的用于监测火山和大

气变化的DOAS监测网络（NOVAC）[18‒19]。2015年以

来，中国科学技术大学（USTC）建立了覆盖我国七大区

域（华北、华东、华南、西南、西北、东北和华中）由

34个MAX-DOAS站点组成的地基超光谱遥感网络。该网

络的主要目的是实现对我国大气污染成分立体分布的长

期和连续监测，可以弥补近地面原位监测垂直监测能力

的不足，满足精准定位大气污染源、量化区域传输，以

及评估气象和排放相对贡献的实际需求，以指导空气质

量管理。

在本研究中，基于上述监测网络中四个特大城市（北

京、上海、深圳和重庆）一年的监测数据，探究了气溶

胶、NO2和HCHO在京津冀、长三角、珠三角和四川盆地

四大典型污染区域的垂直分布区域差异性。基于华北平原

（NCP）西南—东北通道上的大气污染物典型传输事件，

揭示了区域传输对北京大气污染的影响。此外，基于上述

监测网络，利用一年的监测数据探究了北京地区垂直方向

O3-NOx-VOC的敏感性。地基超光谱立体遥感网络的建立

有助于推动“十四五”期间我国PM2.5和O3的协同控制，

增进人们对空气污染的认识。

2. 方法和计算

2.1. 立体监测网络介绍

2016 年 12 月至 2020 年 10 月，USTC 完成了中国地

基超光谱立体遥感网络的建设，网络的核心仪器是

MAX-DOAS。表 1展示了该网络组成站点的基本情况和

地理分布。该网络由 34台标准仪器组成，覆盖中国七大

区域[华北（10个站点）、华东（12个站点）、华南（3个

站点）、西南（4 个站点）、西北（2 个站点）、东北

（2个站点）和华中（1个站点）]。表 2展示了仪器的主

要监测要素及各个要素的仪器探测限和垂直分布时空分

辨率。
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2.2. 地基超光谱立体遥感监测

2.2.1. 仪器搭设

MAX-DOAS仪器由三部分组成（图1）：一台精度优

于0.1°、视场角低于0.3°的望远镜；两台温度稳定在20 °C

（偏差低于 0.05 °C）的光谱仪[AvaSpec-ULS2048L-USB2

（Avantes，荷兰）；紫外（UV）光谱波长范围： 296~

408 nm；可见光谱范围： 420~565 nm；光谱分辨率：

0.45 nm]；一台用于系统控制、数据采集和传输的计算

机。望远镜的仰角和方位角由两个步进电机控制。望远镜

采集太阳散射光，然后经棱镜反射器和石英光纤将太阳散

射光引导至光谱仪。最后，使用电荷耦合检测器[具有

2048个独立像素的 ILX511（Sony，日本）]将光谱模拟信

号转换为数字信号。

一个完整的仰角序列包含11个角度（即1°、2°、3°、

4°、5°、6°、8°、10°、15°、30°和90°），考虑仰角电机转

动所消耗的时间，完成一个仰角序列的光谱采集大约需要

12 min。采集曝光时间和扫描次数的设置取决于太阳散射

光的强度。数据采集单元由 JavaScript控制，可以实现白

天自动采集太阳散射光谱，夜间自动采集仪器暗电流和电

子偏置信息。在后续的光谱分析过程中，暗电流和电子偏

表1　中国MAX-DOAS网络的地理分布（区域划分以中国行政区划标准为依据）

No.

1

2

3

4

5

6

7

8

9

10

11

12

13

14

15

16

17

18

19

20

21

22

23

24

25

26

27

28

29

30

31

32

33

34

Region

North China

East China

South China

Southwest China

Northwest China

Northeast China

Central China

Station (code)

Chinese Academy of Meteorological Sciences (CAMS)

The Institute of Atmospheric Physics (IAP)

Nancheng/NC

University of Chinese Academy of Sciences (UCAS)

Gucheng (GC)

Wangdu (WD)

Xianghe (XH)

Shijiazhuang (SJZ)

Shanxi University (SXU)

Inner Mongolia Normal University (IMNU)

Dongying (DY)

Qingdao (QD)

Taishan (TS)

Shanghai_Xuhui (SH_XH)

Shanghai_Dianshan Lake (SH_DL)

Nanjing University of Information Science and Technology (NUIST)

Ningbo (NB)

Huaniao Island (HNI)

Huaibei Normal University (HNU)

Anhui University (AHU)

Anhui Meteorological Bureau (AMB)

Hefei Environmental Protection Bureau (HEPB)

Xiamen_Institute of Urban Environment (IUE)

Guangzhou Institute of Geochemistry (GIG)

Southern University of Science and Technology (SUST)

Everest Station (EVS)

Nam Co Station (NCS)

Shangri-La Station (SLS)

Chongqing (CQ)

Lanzhou University (LZU)

Xi’an (XA)

Juehua Island (JHI)

Liaoning University (LNU)

Luoyang (LY)

Longitude (°E)

116.32

116.37

116.12

116.67

115.73

115.15

116.97

114.60

112.58

111.68

118.98

120.67

117.10

121.43

120.97

118.71

121.89

122.67

116.80

117.18

117.24

117.20

118.05

113.35

113.99

86.94

90.96

99.72

106.50

103.85

109.09

120.77

123.04

112.45

Latitude (°N)

39.94

39.97

39.78

40.40

39.14

38.17

39.76

37.90

37.63

40.80

37.76

36.34

36.25

31.17

31.09

32.20

29.75

30.86

33.98

31.77

31.86

31.78

24.61

23.15

22.59

28.36

30.77

28.00

29.60

36.04

34.52

40.47

41.81

34.67

Altitude (m)

100

100

60

120

20

35

10

70

780

1040

2

10

1500

3

3

73

10

60

35

30

40

39

340

30

40

4276

4730

3580

332

1600

410

18

46

100

3



置信息会在观测光谱中扣除。为了避免平流层吸收的影

响，滤除在太阳天顶角（SZA）高于 75°时采集的光谱

[20‒22]。

2.2.2. 光谱分析

MAX-DOAS 观测的光谱使用 BIRA-IASB †开发的

QDOAS软件进行分析，软件基于最小二乘算法。通常选

择天顶谱作为参考谱，在反演过程中与不同仰角观测的太

阳散射光谱进行差分计算。DOAS拟合的直接结果是差分

斜柱浓度（DSCD）[23]。此外，考虑平流层的吸收，扣

除了观测光谱的Ring效应。基于Cabauw二氧化氮监测仪

器反演结果国际对比实验（CINDI）的推荐设置，氧二聚

体（O4）和 NO2 DSCD 的反演波段选择为 338~370 nm，

HCHO DSCD 的反演波段选择为 336.5~359 nm [24‒25]。

O4、NO2和HCHO的详细反演设置见表3 [26‒34]。上述三

种成分的典型DOAS拟合示例如图2所示。为了确保数据

的有效性，反演均方根大于 5 × 10−4所对应的O4、NO2和

HCHO DSCD结果已被滤除。除此之外，考虑云效应的影

响，颜色指数小于以五阶多项式拟合颜色指数获取的阈值

的10%时所对应的DSCD结果已被滤除[35]。

2.2.3. 垂直廓线反演算法

气溶胶和痕量气体（即NO2和HCHO）的垂直廓线反

演算法是基于最优估计方法（OEM）[36]开发的，该算法

采用线性伪球矢量离散纵坐标辐射传输模型（VLIDORT）

作为前向模型[37]。算法采用下式中的价值函数 χ2来确定

最大后验状态向量x。

χ 2 = ( y -F ( xb) ) T
S -1
ε ( y -F ( xb) )

+ ( x - xa ) T
S -1

a ( x - xa ) （1）
式中，F(x, b)表示观测向量 y（观测的DSCD）是反演状

态向量x（气溶胶和痕量气体垂直廓线）和真实大气状态

参数（即温度和压力廓线、地表反照率、单次散射反照

率、不对称因子和Ångström指数）的函数。温度和压力

† http://uv-vis.aeronomie.be/software/QDOAS/ (last access: December 15 2020).

表2　监测网络的监测要素、探测限和时空分辨率

Observational element

O4

Aerosol

NO2

HONO

SO2

HCHO

Glyoxal

BrO

IO

H2O

Detection Limit

SCD

4 × 1041 molec2·cm−5

—

7 × 1014 molec·cm−2

4 × 1014 molec·cm−2

7 × 1015 molec·cm−2

5 × 1015 molec·cm−2

3 × 1014 molec·cm−2

2 × 1013 molec·cm−2

1 × 1013 molec·cm−2

1 × 1022 molec·cm−2

VMR

—

0.02 km−1

30.0 ppt

15.0 ppt

300.0 ppt

200.0 ppt

20.0 ppt

0.7 ppt

0.6 ppt

0.05%

Resolution

Temporal

—

Per vertical profiles: 15 min

—

—

—

—

—

—

—

—

Spatial

—

Vertical spatial resolution: 100 m

—

—

—

—

—

—

—

—

SCD: slant column density; VMR: volume mixing ratio; molec: molecule; ppt: part per trillion.

图1. MAX-DOAS仪器示意图。
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廓线来自气象数据库[17]。气溶胶光学特性参数取自中等

分辨率光谱仪（MODIS）的月平均结果。xa是先验状态

向量。气溶胶和痕量气体的初始先验廓线均选用指数递减

的形状。在迭代过程中，上一步反演的状态廓线会作为下

一步反演的先验廓线。此外，气象化学模型（WRF-

Chem）模拟的气溶胶光学厚度（AOD）也是算法中的输

入先验信息。Sa和Sε分别表示xa和 y的协方差矩阵。反演

基于高斯-牛顿（GN）方案。该算法采用F(x)的协方差矩

阵作为权重函数，表示当某一层的x发生变化时，模拟的

不同仰角的DSCD的变化情况。这种权重函数的计算方案

相比较文献[38]报道的算法中的计算方法能够显著提高反

演的速度。大气质量因子（AMF）的确定对于痕量气体

垂直廓线的反演至关重要。因此，算法采用了两个反演步

骤：首先，反演获得气溶胶垂直廓线；然后将气溶胶廓线

输入辐射传输模型VLIDORT中参与痕量气体垂直廓线的

反演。

2.3. 辅助数据

近地面 PM2.5、NO2 和 O3 浓度来自国家环境监测网

络†。近地面 HCHO 浓度由安装在北京大学（116.31 °E, 

39.98 ° N） 的 AERO LASER AL4021 仪器采集获得。

AOD、风速和风向信息由气象化学模型（WRF-Chem）

模拟获得。模型的详细介绍可参考文献[39]。模型的水平

模拟分辨率设置为（10 × 10）km2，垂直方向从近地面到

5000 Pa压力高空共设置44层。O3的垂直廓线由搭载在中

国科学院大气物理研究所（IAP）铁塔不同高度上的点式

采样仪器采集获得，时间分辨率为1 h。

† https://quotsoft.net/air/ (last access: November 2 2020).

图 2. O4（a）、NO2（b）和 HCHO（c）的典型 DOAS 光谱拟合结果。

RMS：均方根。

表3　用于O4、NO2和HCHO DSCD反演的DOAS设置

Parameter

Wavelength range a

NO2

HCHO

O3

O4

BrO

H2O

Ring

Polynomial degree

Intensity offset

Cross sections

—

220 K, 294 K, I0 correction b (SCD of 1017 molec·cm−2)

297 K

223 K, 243 K, I0 correction (SCD of 1020 molec·cm−2)

293 K

223 K

296 K

Ring spectra calculated with QDOAS

—

—

Fitting interval

O4

338.0‒370.0 nm

√
√
√
√
√
√
√
Order 5

Constant

NO2

338.0‒370.0 nm

√
√
√
√
√
√
√
Order 5

Constant

HCHO

336.5‒359.0 nm

√ (only 294 K)

√
√
√
√
×

√
Order 5

Order 1

Reference

—

[26]

[27]

[28]

[29]

[30]

[31]

[32]

—

—

a Wavelength calibration: based on a high-resolution solar reference spectrum (SAO2010 solar spectra) [33].
b Solar I0 correction [34].
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3. 结果和讨论

3.1. 气溶胶和痕量气体垂直分布的区域差异

今年来，我国PM2.5和O3呈现出明显的区域水平分布

不均匀和区域传输频繁的特点。中国目前的监测网络主要

监测近地面层的大气污染物浓度信息[40‒41]，而无法监

测PM2.5、O3及其前体物的立体分布，这对充分了解它们

的成因及协助空气质量管理造成了障碍。因此，本研究重

点关注了 PM2.5、O3及其前体物在四个中心城市（北京、

上海、深圳和重庆）的垂直分布差异，以代表中国四大重

点污染区域（京津冀地区、长三角地区、珠三角地区和四

川盆地地区）的总体情况。

选取四大中心城市中的四个 MAX-DOAS 站点

（CAMS、SH_XH、SUST和CQ；如表1所示），用以研究

2019 年 3 月 1 日至 2020 年 3 月 1 日期间气溶胶、NO2 和

HCHO垂直结构的区域差异性。选择CAMS站点进行反

演误差分析，详细情况见表4。气溶胶是大气环境中的主

要污染物。如图 3（a）所示，2019年冬季CAMS站点点

式仪器监测的 PM2.5浓度与MAX-DOAS反演的近地面小

时平均气溶胶消光系数展现出很好的相关性。由于粒子吸

湿增长的特性，气溶胶和PM2.5的相关性取决于相对湿度

（RH）[42]。为了减小不同城市 RH 对消光系数的影响，

本研究对四个站点反演的年平均气溶胶消光廓线进行了

归一化处理[图 3（b）]。在CAMS站点，归一化的气溶

胶消光垂直廓线在 400 m以下表现为盒型分布，表明气

溶胶在边界层高度（BLH）以下由于湍流和弱水平传输

的影响实现了均匀混合。Zhang 等[43]和 Liu 等[44]在北

京基于探空气球观测也发现了相似的气溶胶垂直分布结

构。SH_XH站点归一化的气溶胶消光垂直廓线表现为E

指数型。这可能是因为上海的气溶胶除了在生物质燃烧

季节会受到区域传输的影响，在其他季节则主要来自本

地排放[45]。由于颗粒物浓度在四川盆地表现出高度的

水平分布均匀性[46]，归一化的气溶胶消光垂直廓线在

CQ站点也表现为E指数型。在 SUST站点，归一化的气

溶胶消光垂直廓线呈现高斯型分布。Liu等[47]曾报道区

域传输对深圳PM2.5浓度的贡献超过 50%，而本地排放仅

贡献约 10%。此外，本地排放和区域传输的相对贡献会

因地点而异。例如，和深圳不同，Zhao 等 [48]发现在

NCP 的一个工业城市中，本地排放的贡献为 40%~70%

（平均63%）。

NO2和HCHO是二次气溶胶和O3的常见前体物。图3

（c）展示了上述四个站点的年平均NO2垂直廓线。由于交

通排放的原因[13,15,49‒51]，四个站点的NO2垂直分布结

构都呈E指数型。此外，不利的扩散条件也是造成重庆

NO2主要分布在近地面的原因[52‒53]。与图3（d）相比，

研究发现 MAX-DOAS 反演的与点式仪器观测的年平均

NO2近地面浓度在上述四个站点之间的变化非常吻合。近

地面NO2浓度在四个站点表现为CQ > SH_XH > SUST > 

CAMS。盆地地形阻碍了NO2的区域扩散，导致CQ在四

个站点中拥有最高的近地面NO2浓度。北京NO2浓度的大

幅度下降主要得益于近年来强有力的减排和区域联防联控

措施以及 2019年年底至 2020年年初新冠病毒（COVID-

19）流行的影响。如图 3（e）所示，2019年 5—10月在

CAMS站点，MAX-DOAS反演的小时平均近地面HCHO

浓度与点式观测的近地面HCHO浓度表现出良好的一致

性，Pearson相关系数（R）为0.68。图3（f）展示了上述

四个站点的年平均HCHO垂直廓线。HCHO垂直分布在

CAMS表现为高斯型，且HCHO的最高浓度分布在 100~

200 m高度层。这是因为北京西南部VOC光解产生的二次

HCHO的短距离区域传输是CAMS站点HCHO的重要来

源，尤其在夏季[54‒55]。SH_XH站点的年平均HCHO垂

直廓线表现为E指数型，且该站点的近地面浓度在上述四

个站点中最高，这是因为SH_XH站点的HCHO主要来自

本地一次排放和 VOC 的光解[15,56]。CQ 站点的年平均

HCHO廓线由于本地工业排放[21]也表现为E指数型分布。

年平均 HCHO 垂直廓线在 SUST 站点表现为高斯型。

Luo等[57]曾报道深圳东北部工业排放的短距离区域传输

是SUST站点HCHO的来源之一。

表4　CAMS站点不同高度反演的NO2和HCHO的误差估计

Height layers 

(m)

0‒200

200‒400

400‒600

600‒800

800‒1000

1000‒1200

1200‒1400

1400‒1600

Component

NO2

HCHO

NO2

HCHO

NO2

HCHO

NO2

HCHO

NO2

HCHO

NO2

HCHO

NO2

HCHO

NO2

HCHO

Random error 

(%)

3

4

5

5

6

7

9

11

11

12

11

14

12

16

14

19

Systematic error 

(%)

7

8

8

10

10

12

12

13

13

15

15

17

17

19

19

24

Total error 

(%)

7.61

8.94

9.43

11.18

11.66

13.89

15.00

17.03

17.03

19.21

18.60

22.02

20.81

24.84

23.60

30.61
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3.2. 气溶胶及其前体物的区域传输分析

NCP是近年来中国污染最严重的区域之一，在该区

域坐落的特大城市有北京、天津和石家庄。NCP西部为

太行山，北部为燕山。半盆地地形特征和大陆性季风气候

意味着区域传输是影响NCP空气质量的重要因素。西南

风带是该地区主要的传输通道，可以驱动PM2.5、O3及其

前体物沿西南—东北方向进行传输。多项研究探讨过区域

传输对NCP空气质量的影响。Streets等[58]基于区域多尺

度空气质量模型（CMAQ）的研究表明，夏季不利的气象

条件可以促使PM2.5和O3沿西南—东北传输通道在北京和

NCP之间进行区域传输。Wu等[59]使用WRF-Chem评估

了区域传输对北京夏季PM2.5和O3浓度升高的贡献，指出

区域传输对 PM2.5和O3的贡献分别为 61.5%和 36.6%。基

于对京津冀（Beijing-Tianjin-Hebei, BTH）地区多个城市

的同步原位观测，Ge等[60]发现在西南风作用下沿西南—

东北方向的区域传输是白天PM2.5和O3浓度升高的重要原

因。Ge等[61]和Zhao等[62]也报道过存在于NCP地区的

一个南-北传输带，该传输带同样造成了PM2.5和O3的区域

传输。然而，目前点式观测和空气质量模型不足以用来充

分阐明PM2.5、O3及其前体物的区域传输。没有立体观测

数据作为支撑的空气质量模型在相关模拟和预测研究中仍

然存在很大的不确定性。此外，由于传输过程常常伴随着

高空输送带，导致单独使用点式观测会大大低估大气污染

物的区域传输通量。因此，迫切需要一种能够监测大气污

染物立体分布的地基超光谱立体遥感策略，以弥补上述两

种技术手段在评估大气污染物区域传输方面存在的不足。

图4展示了BTH区域的位置和地形，以及立体监测网

络中位于该区域西南—东北传输通道上的五个不同的

MAX-DOAS 站点（SJZ、WD、NC、CAMS 和 UCAS）。

选取一个2020年3月5日发生在该地区的典型西南—东北

传输过程作为典型案例，以揭示超光谱地基立体遥感策略

结合WRF模型模拟的风场数据集在评估大气污染物传输

中的优势。图 5（a）、（b）描述了 2020年 3月 5日在BTH

地区由对流层检测仪（TROPOMI）监测的NO2和HCHO

空间分布。NO2沿西南—东北通道呈现明显的带状分布，

HCHO 在 NC 和 CAMS 之间也呈现出连续的区域分布。

图 5（c）、（d）分别展示了 0~20 m高度层和 600~1000 m

高度层的区域风场信息。两高度层的风向均沿传输通道由

西南吹向东北，600~1000 m高度层的风速约为 0~20 m高

度层风速的3倍。因此，600~1000 m应该是主要的传输高

度层。

图6展示了上述位于西南—东北传输通道上的五个站

图 3. （a）2019年北京 PM2.5和近地面气溶胶消光系数的线性拟合结果。（b）2019年北京、上海、深圳和重庆归一化的年平均气溶胶垂直廓线。

（c）2019年四大城市的年平均NO2垂直廓线。（d）2019年四大城市的年平均近地面NO2浓度。（e）2019年北京点式仪器和MAX-DOAS监测的近地面

HCHO浓度的线性拟合结果。（f）2019年四大城市的年平均HCHO垂直廓线。R：Pearson相关系数。N：有效数据的个数。
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点在2020年3月5日监测到的气溶胶、NO2和HCHO的垂

直分布。可以发现 AOD 在五个站点的相对大小关系为

SJZ > WD > NC > CAMS > UCAS。10:00以后，SJZ的高

消光气团逐渐抬升至700 m，并在西南风的驱动下沿传输

通道向东北方向传输。随后，分别在12:00和13:00在WD

和NC 800 m的高空中发现高消光气溶胶。随后，气溶胶

的传输高度逐渐降低，于14:30后在CAMS站点的近地面

监测到高消光信号。在地形因素和持续西南风的推动下，

高消光气团再次被抬升，并且从CAMS站点继续向东北

方向传输。最后，于 16:00后在UCAS站点 500 m高空中

监测到高消光气溶胶。在SJZ和CAMS站点监测到近地面

高浓度NO2，这主要与石家庄和北京的高道路交通排放有

关。WD和NC站点被大量植被覆盖，没有明显的NO2排

放源。尽管如此，11:00和 12:00后还是在WD和NC站点

的800 m高空中监测到了高浓度的NO2气团。两个站点在

传输高度相同的情况下，高浓度NO2气团的出现均比高消

光气溶胶气团的出现早约 1 h。这表明，传输过程中以

NO2作为前体物伴随着二次无机气溶胶的形成。此外，还

监测到了 NC 和 CAMS 站点之间的 HCHO 高空传输过程

（图 6），这与图 5（b）中展示的TROPOMI监测到的NC

和 CAMS 站点间的 HCHO 传输带相呼应。NC 站点的
图 4. 研究区域位置、地形和 MAX-DOAS 站点分布。黑点代表 MAX-
DOAS站点。

图5. （a）和（b）分别表示TROPOMI在 2020年 3月 5日监测到的NO2和HCHO在NCP的水平空间分布。（c）和（d）分别表示WRF在 2020年 3月
5日模拟的0~20 m高度层和600~1000 m高度层的风场信息。箭头代表风向。
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HCHO主要来自自然源VOC的光解[63‒64]。在NC站点

于中午 12:00 后，在气象因素（即风速和 BLH）的推动

下，二次生成的HCHO气团逐渐被抬升至800 m高空。约

半小时后在CAMS站点的 800 m高空中监测到高浓度的

HCHO气团。HCHO的区域传输会在一定程度上影响北京

O3浓度的变化。

3.3. 垂向O3-NOx-VOC敏感性

近年来，O3浓度持续升高，已成为继PM2.5后的第二

大污染物，对我国的大气环境质量和人体健康造成严重影

响。低对流层中的O3主要来源于其前体物的光解反应、

区域传输及自由对流层和平流层的入侵[65]。NOx和VOC

是O3的两大主要前体物。O3的化学生成取决于反应过程

中NOx和VOC相对不足的一种。因此，控制O3污染的关

键是有效控制其前体物的排放。然而，O3的生成敏感性

会随着高度而变化。研究还需要进一步弄清BLH以内不

同高度上的O3形成敏感类型，以达到有效控制O3的目的。

HCHO是大多数VOC的氧化产物，且与它们的总反应活

性相关[66‒68]。因此，HCHO可以作为VOC的指示剂。

研究人员更关注不同高度上的O3生成敏感类型。例如，

Geng等[69]使用点式仪器观测O3、NOx和VOC，阐明了

上海近地面O3生成主要受VOC控制。Liu等[70]基于臭氧

监测仪（OMI）监测到对流层NO2和HCHO VCD，探究

了 2014年亚太经合组织（APEC）峰会和 2015年北京大

阅兵期间的O3生成控制类型。

地基超光谱立体遥感网络对NO2和HCHO垂直分布的

监测有助于探究不同区域的O3形成途径。本研究以北京

作为典型城市，探究了2019年5—10月在三个不同高度层

（0~100 m、100~200 m和 200~300 m）上的O3生成敏感类

型。不同高度上的O3浓度由搭载在 IAP铁塔上的点式仪

器监测获得。NO2和HCHO在上述三个高度层上的浓度由

搭载在 IAP站点的MAX-DOAS监测光谱反演获得。参照

Su等[71]的报道，上述三个高度层中的O3生成灵敏度阈

值由O3和归一化后的HCHO或NO2的线性拟合斜率确定。

图7展示了2019年5—10月O3、NO2和HCHO在上述三个

高度层中的时间序列，时间分辨率为 1 h。如图 8所示，

O3生成敏感类型分为VOC控制类型、VOC-NOx混合控制

类型和NOx控制类型。0~100 m、100~200 m和200~300 m

高度层中O3的生成敏感性情况如表5所示。在0~100 m高

度层，O3化学生成敏感性主要受VOC控制，且占观测期

图6. 2020年3月5日SJZ、WD、NC、CAMS和UCAS站点的气溶胶、NO2和HCHO垂直廓线。ppb: parts per billion。
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间总有效时间的 71.10%。而VOC-NOx混合控制和NOx控

制分别仅占总有效时间的 16.46% 和 12.44%。O3生成受

NOx控制主要出现在 7 月和 10 月初。在 100~200 m 高度

层，O3生成受VOC控制、VOC-NOx混合控制和NOx控制

的有效时间分别占观测期间总有效时间的 64.31%、

27.02% 和 8.67%。在 200~300 m 高度层，O3生成受 VOC

控制、VOC-NOx混合控制和NOx控制的有效时间分别占

观测期间总有效时间的 56.10%、35.55%和 8.35%。从 0~

100 m 高度层到 200~300 m 高度层，O3生成敏感类型受

VOC控制和NOx控制的比例逐渐下降，但受VOC-NOx混

合控制的比例却在逐渐上升。

选取 2019年 7月 2日 14:00监测的O3、NO2和HCHO

垂直廓线作为典型案例，用以探究不同高度层的O3-NOx-

VOC敏感性。如图 9（a）所示，在 0~100 m高度层中监

测到高浓度O3，且在该高度层中O3的生成敏感性受NOx

控制。在该高度层中同时发现了高浓度的 NO2 [图 9

（b）]。图 10（a）展示了在 7月 2日 14:00监测到的O3垂

直廓线和 7 月平均的 O3 廓线。前者的浓度约为后者的

1.80倍，尤其在0~100 m高度层中前者浓度大约是后者的

1.99倍。为了评估0~100 m高度层中高浓度O3对近地面的

影响，将2019年7月2日和7月份平均近地面O3浓度日变

化情况进行了比较[图 10（b）]。O3浓度的月平均日变化

在 14:00达到最大值，随后下降；而 2019年 7月 2日的O3

浓度日变化虽然也在14:00出现一个峰值，但至少在15:00

图8. 在0~100 m、100~200 m和200~300 m高度层的O3生成敏感性分区。

图7. 在0~100 m（a）、100~200 m（b）和200~300 m（c）高度层NO2、HCHO和O3的时间序列和O3生成敏感性。

表5　在0~100 m、100~200 m和200~300 m高度层的O3生成敏感性分区

Height 

layer (m)

0‒100

100‒200

200‒300

VOCs-limited

HCHO/NO2 ≤ 1.0

HCHO/NO2 ≤ 1.0

HCHO/NO2 ≤ 0.9

VOCs-NOx-limited

1.0 < HCHO/NO2 < 1.5

1.0 < HCHO/NO2 < 2.2

0.9 < HCHO/NO2 < 2.3

NOx-limited

HCHO/NO2 ≥ 1.5

HCHO/NO2 ≥ 2.2

HCHO/NO2 ≥ 2.3
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之前一直都维持上升的趋势。这表明BLH下O3的向下输

送会促进近地面O3浓度的增加。

4. 结论

USTC基于MAX-DOAS建立了我国用于监测气溶胶、

O3及其共同前体物的地基超光谱立体遥感网络。首先，

本研究探讨了四大典型污染区域（京津冀、长三角、珠三

角和四川盆地）的气溶胶、NO2和HCHO垂直结构差异

性。在京津冀地区，由于区域传输和边界层效应的影响，

气溶胶的垂直廓线在400 m以下呈现出箱型结构。鉴于区

域传输对 SUST站点的 PM2.5贡献超过 50%，珠三角地区

的气溶胶垂直廓线呈高斯型分布。由于本地排放的贡献和

区域扩散条件的限制，长三角和四川盆地地区的气溶胶廓

线都呈E指数型分布。由于道路机动车排放的影响，NO2

垂直廓线结构在四大区域均呈E指数型分布。在CAMS和

SUST站点分别由于北京西南方的短距离输送和深圳东北

部工业排放的短距离输送，HCHO的年平均垂直廓线均呈

高斯型分布。由于本地排放和本地VOC的光解，HCHO

在SH_XH站点的垂直廓线呈E指数型分布；由于本地的

工业排放HCHO在CQ站点同样呈E指数型分布。

其次，NCP的西南—东北通道被认为是大气污染成

分的典型传输通道。在该通道上设置了五个MAX-DOAS

站点（SJZ、WD、NC、CAMS 和 UCAS）。2020 年 3 月

5日在NCP地区监测到一次典型的西南—东北传输过程。

结合 TROPOMI NO2 VCD 和当天的日平均 WRF 风场信

息，研究发现 600~1000 m是大气污染成分的主要传输高

度层。AOD 在上述五个站点表现为 SJZ > WD > NC > 

图10. （a）2019年7月的月平均O3廓线和2019年7月2日14:00的O3廓线。（b）2019年7月的近地面O3月平均日变化和2019年7月2日及地面O3的日

变化。

图9. （a）O3和HCHO/NO2的垂直分布；（b）2019年7月2日14:00 NO2和HCHO的垂直分布。
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CAMS > UCAS。消光气团在SJZ站点逐渐由近地面抬升

至 700 m 高空。在 WD 和 NC 站点间隔 1 h 相继在 600~

1000 m高度层监测到高气溶胶消光带。随后气溶胶传输

高度降低并在CAMS站点的近地面监测到高消光气溶胶，

随后传输高度在地形和气象条件的驱动下再次被抬升并在

UCAS站点500 m高空监测到高消光气溶胶。此外，还分

别在WD和NC站点之间及NC和CAMS站点之间的 700~

900 m高度层监测到了NO2和HCHO的短距离传输过程。

在WD和NC站点监测到的高浓度NO2均比在两个站点监

测到的高消光气溶胶早约 1 h，说明传输过程可能伴随着

二次气溶胶的生成。HCHO的短距离区域传输会潜在影响

北京的O3浓度。

最后，本研究选择 CAMS 作为典型站点，探究了

2019年5—10月间三个不同高度层（0~100 m、100~200 m

和 200~300 m）上的O3-NOx-VOC敏感性。从 0~100 m高

度层到 200~300 m高度层，O3生成敏感类型受VOC控制

和NOx控制的比例逐渐下降，但受VOC-NOx混合控制的

比例却在逐渐上升。2019年 7月 2日在 100~200 m高度层

捕捉到的高浓度O3揭示了高空O3的向下传输能够增加近

地面的O3浓度。这说明政府需要关注和控制不同区域和

不同高度层O3浓度的增加。
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