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学过程对中国地区污染物浓度的影响  
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摘  要  利用戈达德对地观测系统（GEOS）提供的再分析气象场 GEOS-5 驱动的 GEOS-Chem 模式，模拟中国地

区 2009 年 4 月 22～29 日沙尘暴期间沙尘气溶胶表面非均相化学过程对我国污染物的影响。模拟结果表明，沙尘

暴期间，全国平均沙尘硝酸盐和沙尘硫酸盐浓度分别为 0.2 μg m−3和 0.4 μg m−3，占总硝酸盐（非沙尘硝酸盐与沙

尘硝酸盐之和）和总硫酸盐（非沙尘硫酸盐与沙尘硫酸盐之和）的 24%和 10%。我国西部地区沙尘硝酸盐占比

（>80%）要大于其他地区，而西部地区的沙尘硫酸盐占比则要小于下游地区。考虑非均相化学反应后，沙尘暴期

间，全国平均的二氧化硫（SO2）、硝酸（HNO3）、臭氧（O3）、非沙尘硫酸盐、总硫酸盐、非沙尘硝酸盐、总硝

酸盐、NH3、总铵盐浓度变化量分别为−7%、−15%、−2%、−8%、3%、−2%、14%、21%、−5%。 
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Abstract  In this study, the impact of dust surface heterogeneous chemistry on the pollutants over China during 22−29 

April 2009 is investigated by using GEOS-Chem model driven by GEOS-5 assimilated meteorological field from the 

Goddard Earth Observing System (GEOS). During the dust storm period, the simulated concentrations of dust nitrate and 
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dust sulfate averaged over China are about 0.2 μg m−3 and 0.4 μg m−3, respectively, which account for 24% of the total 

nitrate (sum of non-dust and dust nitrate) and 10% of the total sulfate (sum of non-dust and dust sulfate), respectively. The 

percentage of total nitrate accounted for by dust nitrate in western China is higher than those in other regions by more 

than 80%, while the percentage of the total sulfate accounted for by dust sulfate is lower than those in the down-wind 

areas. After considering the dust surface heterogeneous chemistry, the simulated changes in concentrations of sulfur 

dioxide (SO2), nitric acid (HNO3), ozone (O3), non-dust sulfate, total sulfate, non-dust nitrate, total nitrate, NH3, and 

ammonium averaged over China during the dust storm event are about −7%，−15%，−2%，−8%，3%，−2%, 14%, 21%, 

and −5% by percentage, respectively.  

Keywords  GEOS-Chem model, Heterogeneous chemistry, Dust storm, Aerosol 

 

 

1  引言 
 

沙尘气溶胶是一种十分常见的大气污染物。全

球每年平均起沙量约 1000～3000 Mt，平均沙尘柱

浓度为 8～36 Tg （Zender et al.，2004）。全球最大

的沙源区位于北非的撒哈拉—沙赫尔地区，东亚主

要沙源区位于塔里木盆地、柴达木盆地、准格尔盆

地以及吐鲁番盆地等。中国西部以及蒙古南部的戈

壁也是相对比较强的沙源区（Prospero et al.，2002）。 

从 20 世纪 90 年代开始，研究就发现沙尘在传

输过程中会与人为污染物相混合，同时研究也发现

在沙尘表面有硝酸盐和硫酸盐的生成（Yamato and 

Tanaka，1994；Fan et al.，1996；Sullivan et al.，2007）。

Mori et al.（1999）发现沙尘暴期间的硝酸盐、硫酸

盐和铵盐的浓度要高于非沙尘暴期间，且硝酸盐在

沙尘暴期间主要分布在大粒径上（＞1 μm），而在

这个粒径上除了钙离子外其它离子很少，且两者在

不同粒径上的数浓度分布有着很好的相关性，进一

步的分析表明沙尘上有硝酸盐的形成。Trochkine

（2003）通过利用 X 射线分析对比了在 2001 年和

2002 年不同季节中国和日本收集的气溶胶颗粒，发

现超过 40%～45%的矿物质颗粒（沙尘）在从中国

到日本的输送过程中可以和硫酸盐相混合。Huang 

et al.（2010）研究了在 2007 年 3 月 20 日至 4 月 20

日之间收集到的 PM2.5（空气动力学当量直径小于

等于 2.5 μm 的颗粒物，即细颗粒物）和 TSP（总悬

浮颗粒物）气溶胶颗粒组分，以及中国西部、北部

和东部等地沙尘气溶胶在长距离传输中与大气污

染物的混合情况，发现在沙尘暴期间二次硫酸盐的

浓度比平时更高，而硝酸盐和铵盐的浓度则比平时

低，并推测这与污染物在沙尘表面的非均相化学过

程有关。数值模式也被用来研究沙尘气溶胶对大气

污染物浓度的影响 （Dentener et al.，1996；Liao et 

al.，2003；Huang et al.，2014；Dong et al.，2016）。

Xiao et al.（1997）利用 STEM-Ⅱ 模式研究了 1994

年 3 月 1～4 日东亚地区的气溶胶化学过程，发现

SO2 在沙尘气溶胶上的转化占总硫酸盐产率的

20%～40%，在高沙尘浓度期间，中国东部城市这

一比例可高达 70%左右，在日本东南部地区对流层

中部，这一比例在 30%～50%范围内，在对流层下

部则占 10%～20%。Fairlie et al.（2010）在 GEOS- 

Chem 模式中添加了沙尘表面的非均相化学过程，

并模拟和分析了 2006 年 4～5 月气溶胶化学过程，

发现沙尘反应使得硝酸盐气溶胶在亚洲和太平洋

东北部分别增加 30%和 80%～90%，这是因为沙尘

表面的非均相反应部分程度上削弱了硝酸铵的挥

发，导致多余的氮氧化物（NOx）可以在沙尘表面

转化为硝酸盐。可以看出沙尘表面非均相化学反应

对于大气化学过程非常重要。 

2009 年 4 月 23～26 日，受蒙古气旋和冷锋天

气系统的共同影响，我国的内蒙古、甘肃、陕西等

地出现了一次强沙尘暴过程。这次沙尘暴影响了我

国大部分地区，从甘肃到四川，再经由湖北等中东

部，最后影响我国南部地区（申冲等，2012；Fan et 

al.，2013；Wang et al.，2014；Li and Han，2015）。

沙尘暴在传输的过程中影响了污染物的生成，使得

污染物的浓度发生变化。Nie et al.（2012）分析了

衡山在此次沙尘暴前后气溶胶浓度的变化，发现相

比于非沙尘暴期间，沙尘暴期间硫酸盐浓度增加了

56%，硝酸盐增加了 5～7 倍，这些水溶性气溶胶浓

度的增加主要是由于沙尘表面的非均相过程导致

的。Wang et al.（2011）观测的结果则显示 2009 年

4 月沙尘暴与非沙尘暴期间，硝酸盐和铵盐在沙尘

暴期间减少了 20%～80%，同时，硝酸盐和硫酸盐

浓度在沙尘暴期间向粗模态粒径（＞2.1 μm）富集。

但是，对于此次沙尘暴事件，缺乏模式相关的研究，

尤其是沙尘表面非均相化学模拟的研究。 



4 期 

No. 4 
唐颖潇等：基于模式分析一次沙尘暴过程中沙尘表面非均相化学过程对中国地区污染物浓度的影响 

TANG Yingxiao et al. A Modeling Study of Impacts of Dust Surface Heterogeneous Chemistry on Atmospheric … 

 

 

 

415

本文首次利用 GEOS-Chem 大气化学传输模式

模拟 2009 年 4 月的一次沙尘暴过程，系统且定量

地分析了不同地区不同污染物在此次沙尘暴事  

件中受到沙尘表面非均相化学影响的表现，为进一

步完善沙尘暴期间的空气质量预报提供依据。同

时，通过对沙尘暴期间沙尘非均相化学的模拟，能

够提高我们对于沙尘暴期间大气化学过程的认 

识，有助于完善沙尘非均相化学机制和模式中的沙

尘模块，从而能够更加准确地模拟出大气中的气 

溶胶浓度尤其是硝酸盐和硫酸盐等人为气溶胶浓

度，为我国的减排工作提供一定的理论依据。 

 

2  试验设计与方法 
 

2.1  模式和方法介绍 

本文中所使用的是由哈佛大学开发的单向大

气化学传输模式 GEOS-Chem，由戈达德对地观测

系统（GEOS）提供同化气象场（GEOS-5）去驱动

化学模块（Bey et al.，2001）。本研究中使用的是

GEOS-Chem v9-1-2 版本，嵌套网格覆盖区域为东

亚地区（11°S～55°N，70°E～150°E），水平分辨率

为 0.5°（纬度）×0.667°（经度），垂直方向分为 47

层（地面至 0.01 hPa 高度）。嵌套网格边界的各种化

学成分的浓度来自于 GEOS-Chem 模式 4°（纬 度）

×5°（经度）的全球水平网格模拟的结果。本文采用

的 GEOS-Chem 化学模块可以详细模拟对流层臭氧

— 氮 氧 化 物 — 碳 氢 化 合 物 — 气 溶 胶 （ O3– 

NOx–hydrocarbon–aerosol species）的大气化学过程。

GEOS-Chem 模式中的气相化学机制包含了 225 种反

应物，346 个化学反应过程，气溶胶包含硫酸盐、铵

盐、硝酸盐、一次有机碳、二次有机碳、黑碳、沙尘、

海盐等。模式能够详细地模拟对流层中气溶胶及其前

体物浓度的时空分布（Bey et al.，2001；Park et al.，

2003，2004；Alexander et al.，2005；Liao et al.，2007）。 

GEOS-Chem 模式中使用的沙尘起沙方案有两

种，分别为 Ginoux et al.（2004）开发的全球臭氧

化学气溶胶辐射与传输（GOCART）方案，以及

Zender et al.（2003）提出的沙尘夹卷和沉积移动

（DEAD）机制。Duncan Fairlie et al.（2007）对比

了 GEOS-Chem 模式中这两种起沙方案模拟沙尘的

效果，同时提出在模式中混合使用这两个方案达到

的沙尘模拟效果是最高的，即在使用 DEAD 方案的

基础上，使用有 GOCART 方案提供的表征可利用

的起沙土地区域的源函数（Source Function）。因此，

利用 GEOS-Chem 模式进行沙尘的研究时，都采用

这样混合使用的起沙方案（Fairlie et al.，2010；

Johnson et al.，2012；Ridley et al.，2012，2014；

Zhang et al.，2013a，2013b）。本研究中也采用这样

的起沙方案，沙尘分为 4 个档（半径 0.1～1.0、1.0～

1.8、1.8～3.0 以及 3.0～6.0 μm），最小的档再被细

分为更小的 4 个亚微米档（有效半径中心分别为

0.15、0.25、0.4 以及 0.8 μm），以便计算光学特性

以及沙尘非均相反应（Fairlie et al.，2010）。 

本研究中使用的沙尘非均相化学机制来自于

Fairlie et al.（2010），其理论认为沙尘中存在的碱性

物质如碳酸钙、无机氧化物等能够摄取酸性气体，

在 O3 存在的情况下可以在沙尘表面发生非均相化

学反应，反应中考虑了 HNO3、SO2、硫酸（H2SO4）

在沙尘上的摄取过程（Liao et al.，2003；Ullerstam 

et al.，2003；Usher et al.，2003；Song et al.，2007），

本研究采用的反应系数计算方式如下：  

g

π ( )( ) d

r

i

r

r
k r N r r

D νγ
−= +∫

2

1

2 14
4 ,   （1）  

其中，r1、r2 表示的是粒径范围；N(r)为粒径范围内

的沙尘数密度；Dg为分子扩散系数（取 0.2 cm
2
 s
−1
）；

ν为平均分子速度（取 3.0×10
4
 cm s

−1 
）；γ为反应

摄取系数，其与湿度有关，H2SO4 反应摄取系数

γHNO3 的值来自 Liu et al.（2008），SO2 反应摄取系

数 γSO2 的值来自 Huang et al.（2014），γH2SO4 则取固

定值 1.0，具体取值和反应，如表 1 所示。沙尘的

含碱量与沙尘的排放有关，本文假定钙离子（Ca
2+
）

和镁离子（Mg
2+
）质量浓度等价于沙尘排放的 3.0%

和 0.6%（Shi et al.，2005；Jeong，2008）。 

2.2  资料 

本研究采用来自中国环保部（http://datacenter. 

mep.gov.cn/[2012-12-30]）环境监测站提供的 API 

PM10（空气动力学当量直径小于等于 10 μm 的颗

粒物，即可吸入颗粒物）浓度，通过下列公式将

API 指数转化为 PM10 浓度： 

( )low

high low low

high low

,
I I

P P P P
I I

⎡ ⎤−
= − +⎢ ⎥

−⎢ ⎥⎣ ⎦
×   （2） 

其中，P 表示 PM10 浓度，I 为 API 指数值；Ilow和

Ihigh 分别表示比当前 API 指数低一级别和高一级别

的 API 指数；Phigh 和 Plow分别表示由对应的 Ihigh和

Ilow 指数所表征的 PM10 浓度。以往有很多研究利 
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用这种方式得到 API PM10 浓度，并以此来验证模

式模拟的 PM10 浓度模拟效果（Choi et al.，2009；

Ku and Park，2011；Wu et al.，2014）。 

为验证模式模拟的 2009 年 4 月这次沙尘暴过

程的效果，以及沙尘暴对我国各地污染物浓度的影

响。我们选取了西宁（36.56°N，101.74°E）、兰州

（36.03°N，103.73°E）、成都（30.67°N，104.06°E）、

武汉（30.52°N，114.31°E）、长沙（28.21°N，113.0°E）、

广州（23.16°N，113.23°E）6 个站点观测到的 PM10

浓度与模式模拟的沙尘浓度作对比（图 1）。这 6 个

站点包含两个沙源区站点（西宁和兰州）、1 个西南

站点（成都）、2 个华中站点（武汉和长沙）以及 1

个华南站点（广州）。 

2.3  试验设计 

为了分析沙尘暴期间沙尘表面非均相化学对

污染物的影响，我们设计了两组试验，分别为（1）

CTRL 试验：不包含沙尘表面的非均相化学反应，

其它化学物种的排放和设置使用的是默认值；（2）

CHEM 试验：包含沙尘表面的非均相化学反应，其

它化学物种的排放和设置使用的是默认值。两组试

验的模拟时间均为 2008 年 9 月至 2009 年 5 月，分

析 2009 年 4 月 22～29 日两组试验的模拟结果。 

 

3  结果和讨论 
 

图 2 的模拟结果表明，2009 年 4 月 23 日在内

蒙古等地沙尘浓度高达 400 μg m
−3
以上，表明沙尘

暴的发生，之后开始南下影响沿途的各处城市。4

月 24 日，沙尘暴到达西宁、兰州等地，沙尘浓度

超过了 400 μg m
−3
；25 日到达成都和武汉等地，26

日长沙和广州的沙尘浓度迎来峰值。不同的区域，沙

尘暴的到达和持续时间也是不一样的，考虑不同地区

的情况，选定区域沙尘浓度平均值大于 100 μg m
−3

为沙尘暴事件：对于西北（33°N～55°N，70°E ～

110°E）地区来说，沙尘暴出现在 4 月 23～25 日，

浓度平均值为 170 μg m
−3
，华北（32°N～42°N，

110°E～120°E）地区的浓度峰值则出现在 4 月 24～

25 日，沙尘浓度平均为 200 μg m
-3
，四川盆地

（27°N～33°N，102°E～110°E）地区沙尘浓度峰值

出现在 25～27 日，浓度平均为 180 μg m
−3
，华南

（22°N～32°N，110°E～120°E）地区为 25～26 日，

浓度均值为 150 μg m
−3
。由此认为全国范围内，沙

尘暴发生在 4 月 23～27 日这段时间。 

3.1  沙尘暴路径的验证 

利用 MODIS Deep Blue 产品，能够得到气溶胶

光学厚度（AOD）的分布以及变化。在图 3 中，我

们给出了 2009 年 4 月 22 日到 29 日 MODIS Deep 

Blue 产品 550 nm 处的 AOD 数据在中国的分布情

况，并与模式模拟的 AOD 进行对比。在模式中，

沙尘暴在 4 月 23 日发生，24 日开始向东传输在华

北出现高值，25 日沙尘暴转向南方地区，模式虽然

给出的是所有物种的 AOD 分布，但是其分布与沙 

表 1  沙尘表面不同非均相化学反应的摄取系数 

Table 1  Uptake coefficients for heterogeneous reactions on the dust surface 

反应 反应摄取系数 参考文献 

SO2+O3+CaCO3→CaSO4+O2+CO2 1×10−4（RH＜80%）; 5×10−4（RH≥80%） Huang et al.（2014） 

2(HNO3)+CaCO3→Ca(NO3)2+CO2+H2O 1.1×10−3（RH≥80%）; 

5×10−4×[1.3+0.7×(RH−70)/10] (80%＞RH≥70%); 

5×10−4×[1.0+0.3×(RH−60)/10] (70%＞RH≥60%); 

5×10−4×[0.7+0.3×(RH−50)/10] (60%＞RH≥50%); 

5×10−4×[0.19+0.255×(RH−30)/10] (50%＞RH≥30%); 

5×10−4×[0.03+0.08×(RH−10)/10] (30%＞RH≥10%); 0.0 (10%＞RH) 

Liu et al.（2008） 

H2SO4+CaCO3→CaSO4+H2O+CO2 1.0 Fairlie et al.（2010） 

注：RH 表示相对湿度。 

 

图 1 本研究中选取的 6 个站点（西宁、兰州、成都、武汉、长沙和广州）

的位置 

Fig. 1 Locations of the six selected sites used in this study (Xining, 

Lanzhou, Chengdu, Wuhan, Changsha, and Guangzhou) 
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图 2  模式模拟的中国地区 2009 年 4 月 22～29 日沙尘浓度分布（填色，单位：μg m−3）以及 850 hPa 的风场（矢量） 

Fig. 2  Simulated daily dust concentrations (shaded, units: μg m−3) in China and the wind field at 850 hPa during 22−29 April 2009   

图 3 （a）MODIS 在 550 nm 观测的和（b）GEOS-Chem 模式模拟的中国地区 2009 年 4 月 22～29 日 AOD 的空间分布 

Fig. 3  Spatial distributions of the aerosol optical depth (AOD) (a) at 550 nm from MODIS and (b) simulated by GEOS-Chem model over China during 22−29 

April 2009 
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尘浓度的分布相一致（图 2）。而 MODIS 的分布也

表明在 23 日的中国塔克拉玛干沙漠地区出现 AOD

的高值，24 日 AOD 的高值向东发展并出现在我国

北方，并在 25 日出现向南发展的趋势。这表明模

式模拟的 AOD 与 MODIS AOD 的时空变化有一定

的相似性，从而验证了模式对于沙尘暴路径模拟的

准确性。 

由于卫星数据的缺省，无法看到沙尘暴向南输

送对我国南方的影响，因此为了进一步验证本研究

中模式模拟的沙尘暴路径的准确性，我们选取了沙

尘暴经过的主要省会城市的 6 个站点（图 1）的

PM10 浓度与模式模拟的沙尘浓度作对比（图 4）。

从图中可以看出，4 月 24 日，观测到的西宁、兰州

两地 PM10 浓度达到最大，模拟的这两地的沙尘浓

度也在 24 日达到最大值。25 日，成都和武汉两地

观测到的 PM10 浓度与模拟的沙尘浓度都达到了最

大值。26 日，长沙观测到的 PM10 浓度到达最大值

与模式的结果相一致。但是，在广州，模式模拟出

图 4  模式模拟的 2009 年 4 月 22～29 日的 6 个城市站点沙尘浓度（红线）与观测到的相对应的 API PM10 浓度（黑线），同时给出了模拟的 6 个站

点的沙尘硫酸盐浓度（蓝线）和沙尘硝酸盐（绿线）浓度：（a）西宁；（b）兰州；（c）成都；（d）武汉；（e）长沙；（f）广州 

Fig. 4  Simulated mineral dust concentrations (red lines, left axis) in the six cities and observed API PM10 concentrations (black lines, left axis) during 22−29 

April 2009: (a) Xining; (b) Lanzhou; (c) Chengdu; (d) Wuhan; (e) Changsha; (f) Guangzhou. Blue and green lines represent the simulated concentrations (right 

axis) of dust sulfate and dust nitrate in six sites during 22−29 April 2009, respectively 
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的沙尘浓度在 26 日达到最大值，但是空气污染指

数则是在 27 日出现的最大值，模式的沙尘暴比观

测早了一天。这说明模式在绝大多数的站点都能很

好地模拟出沙尘暴事件，即沙尘浓度的最大值，同

时，也说明模式模拟的沙尘暴路径与实际沙尘暴的

路径相吻合。通过对比 PM10 观测数据和沙尘浓度

的峰值情况，除广州外，选定站点沙尘浓度大于 200 

μg m
−3
作为沙尘暴事件。那么，对于西宁和兰州，

沙尘暴发生在 4 月 24 和 25 日；成都和长沙沙尘暴

发生在 4 月 25 和 26 日；武汉则发生在 25 日。而

对于广州来说，选择的是沙尘浓度最大的 4 月 26

日（141 μg m
−3
）作为沙尘暴事件。 

3.2  沙尘非均相化学过程 

本研究采用的是全球化学传输模式 GEOS- 

Chem，之前大量的研究工作已经证实 GEOS-Chem

模式能够很好地模拟中国地区的臭氧、硫酸盐、硝

酸盐、铵盐、沙尘等污染物浓度的时空分布特征（Ku 

and Park，2011；Lou et al.，2014；Mu and Liao，

2014；Zhu and Liao，2016）。为了验证模式模拟此

次沙尘暴事件中硫酸盐、硝酸盐和铵盐的浓度的准

确性。我们将模式在 CTRL 和 CHEM 试验中得到

的无机盐浓度与观测的浓度相对比（图 5），观测的

硫酸盐、硝酸盐和铵盐的浓度分别来自西安和华山

（Wang et al.，2013）以及成都（Tao et al.，2013）。

对比结果显示，除了硝酸盐，模式模拟的浓度在引

入沙尘表面的非均相化学过程后与观测的相关系

数有所提高，尤其是硫酸盐，从 0.47（CTRL）变

为了 0.56（CHEM）。3 种无机盐的 NMB（模拟与

观测值之间的平均标准差）值在 CHEM 试验中都要

小于 CTRL 试验中的大小，说明沙尘非均相化学反

应减少了模式模拟的硫酸盐、硝酸盐和铵盐浓度与

观测值之间的偏差。 

研究表明，沙尘暴在传输过程中可以通过非均

相化学反应在沙尘的表面生成硝酸盐和硫酸盐

（Xiao et al.，1997；Song and Carmichael，2001b；

Li and Han，2010；Wang et al.，2012）。在图 4 中

也给出了模式模拟的 6 个站点在 2009 年 4 月 22～

29 日期间沙尘表面通过非均相化学生成的硝酸盐

和硫酸盐，即沙尘硝酸盐（dust nitrate）和沙尘硫

酸盐（dust sulfate）浓度的时间序列。可以看到，

沙尘硝酸盐与沙尘硫酸盐浓度有着很相似的时间

变化特征，两者浓度最大值出现的日期和沙尘浓度

最大值出现的日期并不相同。这是因为非均相化学

过程不仅与沙尘浓度有关，也与 SO2、HNO3 等反

应前体物的浓度、湿度条件等相关。另外，西南、

华中、华南各个城市站点的沙尘硝酸盐和沙尘硫酸

盐的浓度要高于西部城市站点的浓度，这是因为这

些地区较高的前体物浓度所造成的。  

图 6 给出了模式模拟的 2009 年 4 月 22～29 日

期间沙尘硝酸盐和沙尘硫酸盐浓度的空间分布情

况。总体看来，沙尘硝酸盐和沙尘硫酸盐的传输方

向也是呈现为由北向南，且西北地区的沙尘硝酸盐

和沙尘硫酸盐的浓度要小于其他地区。沙尘硝酸盐和

沙尘硫酸盐浓度的高值中心位于四川盆地，且沙尘硫

酸盐浓度大于沙尘硝酸盐。沙尘暴期间全国平均的沙

尘硝酸盐和沙尘硫酸盐的浓度分别为 0.2 μg m
−3
和

0.4 μg m
−3
，峰值为 0.3 μg m

−3
和 0.6 μg m

−3
，都出

现在 26 日。表 2 列举了不同研究针对沙尘暴期间

沙尘的非均相化学反应所得到的沙尘硫酸盐以及

沙尘硫酸盐占总硫酸盐（非沙尘硫酸盐与沙尘硫酸

盐之和，而非沙尘硫酸盐指的是除了通过沙尘表面

非均相化学生成的硫酸盐之外的硫酸盐）比例。可

以看到，由于不同研究的研究时间不同，导致非均

相化学反应的化学条件和气象条件都有所不同，进

而使得沙尘表面通过非均相化学反应生成的沙尘

硝酸盐和沙尘硫酸盐的浓度有所不同。 

表 2  不同研究中沙尘硫酸盐浓度及其在总硫酸盐中所占的

比例 

Table 2  Comparisons of dust sulfate concentrations and their 

contributions to total sulfate from different studies 

参考文献 时间 区域 

浓度/ 

μg m−3 占比 

本文 2009 年 4 月 22～29 日 中国 0.4 10% 

Xiao et al. (1997) 1994 年 3 月 1～14 日 东亚 N.A. 20%～40%

Song and Carmichael

(2001a) 

1994 年 3 月 1～6 日 东亚 N.A. 10%～40%

Tang et al. (2004) 2001 年 4 月 4～14 日 中国 N.A. ＞20% 

Li and Han (2010) 2006 年 3 月 1～31 日 东亚 1.0～4.0 N.A. 

Li et al. (2012) 2010 年 3 月 19～22 日 中国 N.A. 10%～80%

Wang et al. (2012) 2001 年 4 月 1～30 日 东亚 1.1 12% 

注：N.A.表示文献中并没有给出。 

 

图 7 给出了模式模拟的沙尘硝酸盐和沙尘硫酸

盐浓度占总硝酸盐（非沙尘硝酸盐与沙尘硝酸盐之

和，而非沙尘硝酸盐指的是除了通过沙尘表面非均

相化学生成的硝酸盐之外的硝酸盐）和总硫酸盐的

浓度比例的空间分布特征。与浓度的分布有所不

同，整个沙尘暴过程中沙尘硝酸盐占总硝酸盐浓度的

比例在我国西部地区一直保持相对高值（＞80%）， 



    气    候    与    环    境    研    究 
Climatic and Environmental Research 

23 卷
Vol. 23

 

 

420 

图 5  模式在 CTRL 试验（黑色点）和 CHEM 试验（红色点）模拟的（a）硫酸盐、（b）硝酸盐和（c）铵盐的浓度与观测值的对比。同时给出了拟

合曲线（黑色和红色实线），r 表示模拟与观测值之间的相关系数，NMB 表示模拟与观测值之间的平均标准差 

Fig. 5  Comparisons of simulated concentrations of (a) sulfate, (b) nitrate, and (c) ammonium aerosols in CTRL experiment (black dots) and CHEM 

experiment (red dots) with observations, respectively. Also shown are the linear fittings (solid lines and equations). r is the correlation coefficient between 

simulated and measured concentrations. NMB represents the normalized mean bias 

图 6  模式模拟的 2009 年 4 月 22～29 日期间（a）沙尘硝酸盐浓度（单位：μg m−3）和（b）沙尘硫酸盐浓度（单位：μg m−3）的空间分布特征 

Fig. 6  Simulated spatial distributions of concentrations (μg m−3) of (a) dust nitrate and (b) dust sulfate through the heterogeneous chemistry process on the 

dust surface during 22−29 April 2009  
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而沙尘硫酸盐占比在西部则要小于沙尘暴传输的

下游方的占比，这个结论与 Li et al.（2012）的研究

结果相类似。沙尘暴期间全中国平均的沙尘硝酸盐

和沙尘硫酸盐占总硝酸盐和总硫酸盐的比例分别

为 24%和 10%，沙尘硝酸盐占比最大值（31%）出

现在 4 月 28 日，而沙尘硫酸盐占比最大值（13%）

则出现在 4 月 26 日。分城市来看，西宁、兰州两

个城市的沙尘硝酸盐比例最大值分别出现在4月28

日和 4 月 22 日，最大值分别为 22%和 64%；而沙

尘硫酸盐比例最大值分别出现在 4 月 26 日和 4 月

22 日，最大值分别为 37%和 53%。两个城市无论是

沙尘硝酸盐或者沙尘硫酸盐占比最大值都出现在

非沙尘暴日，这可能与沙尘暴期间相对较低的沙尘

非均相化学前体物浓度有关。在成都，沙尘硝酸盐

占比最大值出现在 4 月 24 日，约为 49%，而沙尘

硫酸盐占比则出现在沙尘暴到达的 4 月 25 日，为

46%。在武汉，沙尘硝酸盐和沙尘硫酸盐占比最大

值都出现在沙尘暴到达的 4 月 25 日，最大值分别

为 24%和 45%。对于长沙来说，沙尘硝酸盐占比最

高出现在 4 月 22 日，而沙尘硫酸盐占比则在 4 月

26 日最大，为 37%。模式模拟的广州沙尘最大值出

现在 4 月 26 日，而此时沙尘硝酸盐和沙尘硫酸盐

的占比都是最大的，分别为 29%和 39%。这些结果

说明沙尘表面的非均相化学产生的硝酸盐和硫酸

盐在总硝酸盐和总硫酸盐中是非常重要的组分，尤

其在沙尘暴期间的南方地区。 

3.3  沙尘暴期间非均相化学对污染物的影响 

沙尘暴期间沙尘的非均相化学过程除了产生

沙尘硝酸盐和沙尘硫酸盐浓度外，也影响了其它污

染物（比如非沙尘硫酸盐、非沙尘硝酸盐和气溶胶

前体物等）的浓度。在表 3 中，我们给出了 CTRL

和 CHEM 试验下，6 个城市在沙尘暴期间的污染物

浓度。可以看到，由于沙尘表面非均相化学过程消

耗 SO2、HNO3、O3 等前体物，CHEM 试验中的前

图 7  模式模拟的 2009 年 4 月 22～29 日期间（a）沙尘硝酸盐和（b）沙尘硫酸盐浓度分别占总硝酸盐和总硫酸盐的比例的空间分布特征 

Fig. 7  Simulated spatial distributions of percentages of the (a) total nitrate and (b) total sulfate concentrations accounted for by dust nitrate and sulfate 

concentrations respectively during 22−29 April 2009  
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体物浓度要小于 CTRL 试验中的浓度。相比于

CTRL 试验，CHEM 试验中各个城市的总硝酸盐和

总硫酸盐的浓度增加，每个城市的非沙尘硫酸盐的

浓度减少，大部分城市的非沙尘硝酸盐浓度增加

（除了兰州和西宁）。另外，相比于 CTRL 试验，

CHEM 试验中各个城市的 NH3 浓度增加了，而铵盐

的浓度则都减少了。 

图 8 表示的是沙尘非均相反应造成的沙尘暴期

间中国地区 SO2 和 HNO3 的浓度百分比变化

[(ρCHEM−ρCTRL)/ρCTRL×100%，ρCHEM、ρCTRL 分别表

示 CHEM、CTRL 试验污染物浓度]。图中可以看到

SO2 和 HNO3 浓度变化呈现为负值，且它们的时空

表 3  不同城市在 CTRL 和 CHEM 试验中沙尘暴期间各种污染物的平均浓度 

Table 3  Averaged concentrations of different pollutants during the dust storm for different cities in CTRL and CHEM 

simulations, respectively 

HNO3浓度 

（×10
−9） 

SO2浓度 

（×10
−9） 

O3浓度 

（×10
−9） 

NH3浓度 

（×10
−9） 

NO3
−浓度/ 

μg m
−3

 

TNIT 浓度/ 

μg m
−3

 

SO4
2−浓度/ 

μg m
−3

 

TSO4 浓度/ 

μg m
−3

 

NH4
+浓度/ 

μg m
−3

 

城市 沙尘暴时期 CTRL CHEM CTRL CHEM CTRL CHEM CTRL CHEM CTRL CHEM CTRL CHEM CTRL CHEM CTRL CHEM CTRL CHEM

西宁 4 月 24～25 日 0.24 0.10 1.32 1.18 52.40 51.05 1.95 2.11 1.96 2.01 − 2.28 1.47 1.18 − 1.71 1.11 1.02 

兰州 4 月 24～25 日 0.61 0.52 2.05 2.0 45.02 44.02 0.27 0.30 1.03 1.07 − 1.31 1.46 1.37 − 1.67 0.82 0.8 

成都 4 月 25～26 日 2.19 1.48 31.85 30.66 52.16 45.63 6.37 7.80 9.52 9.12 − 10.78 13.44 10.36 − 17.45 7.62 6.41 

武汉 4 月 25  1.67 0.96 18.77 16.08 46.29 43.71 14.37 16.94 25.68 21.88 − 28.64 24.48 20.04 − 36.20 16.4 13.70 

长沙 4 月 26 日 1.86 1.22 12.49 10.88 49.89 48.15 8.56 10.21 18.32 16.91 − 21.69 23.83 19.56 − 29.35 13.97 12.16 

广州 4 月 25～26 日 4.12 4.04 18.6 17.53 42.24 41.49 6.36 7.67 15.09 13.61 − 16.28 15.86 13.63 − 18.26 9.92 8.68 

注：在 CTRL 试验中只有非沙尘硝酸盐和非沙尘硫酸盐，而 CHEM 试验中的总硝酸盐（TNIT）包含了非沙尘硝酸盐和沙尘硝酸盐，总硫酸盐（TSO4）

则包含了非沙尘硫酸盐和沙尘硫酸盐。 

 

图 8  模式模拟的中国地区 2009 年 4 月 22～29 日期间 CHEM 试验中（a）SO2 和（b）HNO3 的浓度与 CTRL 试验中的浓度的相对差异 

Fig. 8  Simulated spatial distributions of percentage changes in (a) SO2 and (b) HNO3 concentrations in China between CHEM and CTRL experiments during 

22−29 April 2009  
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分布和沙尘浓度的时空分布特征一致。引入沙尘表

面非均相化学后，沙尘暴期间全国平均的 SO2 和

HNO3 浓度分别减少了 7%和 15%，变化的最大值都

发生在 4 月 27 日，分别减少了 9%和 19%。这主要

是因为 4 月 26～27 日，沙尘暴到达我国中部和南

部地区，此地区湿度较大，更加有利于沙尘表面的

非均相化学过程，因此 SO2 和 HNO3 两种前体物浓

度的减少值也增加了。沙尘暴期间，全国平均的 SO2

和 HNO3 浓度分别减少了 5%和 12%。而西北地区、

华北地区、华南地区和四川盆地地区沙尘暴期间，

SO2 浓度分别减少 11%、6%、11%和 16%，HNO3

浓度分别减少 22%、25%、27%和 41%。西北地区

沙源区附近的西宁和兰州两个城市，沙尘暴期间

SO2 浓度分别减少 21%和 6%，而 HNO3 浓度则分别

减少了 55%和 28%。沙尘表面非均相化学导致沙源

区下游的成都，武汉和广州的 SO2 浓度减少 6%左

右，而长沙的 SO2 浓度减少了 14%。非均相反应导

致的成都、武汉和长沙三地 HNO3 浓度减少量均大

于 15%，而在广州，HNO3 浓度只减少了 2%。 

图 9 给出的是非沙尘硫酸盐和总硫酸盐浓度的

相对变化 [(ρCHEM−ρCTRL)/ ρCTRL×100%]。统计结果

表明，沙尘表面非均相反应造成沙尘暴期间全国平

均的非沙尘硫酸盐浓度减少 8%，总硫酸盐浓度反

而增加 3%。这是因为沙尘表面的非均相化学消耗

了生成非沙尘硫酸盐的前体物（比如 SO2）的浓度，

使得非沙尘硫酸盐的浓度减少。但是，由于在沙尘

表面产生硫酸盐的浓度要大于非沙尘硫酸盐减少

的浓度，所以，总硫酸盐浓度总体表现为增加（Li 

and Han，2010；Manktelow et al.，2010）。从图 8

中可以看出，23 日到 27 日，非沙尘硫酸盐的空间

分布特征和和总硫酸盐变化的分布特征基本一致，

且与沙尘浓度的时空分布特征相一致。随着沙尘暴

图 9  模式模拟的中国地区 2009 年 4 月 22～29 日期间 CHEM 试验中（a）非沙尘硫酸盐（SO4）和（b）总硫酸盐（TSO4）的浓度与 CTRL 试验中

的浓度的相对差异 

Fig. 9  Simulated spatial distributions of percentage changes in (a) non-dust sulfate (SO4) and (b) total sulfate (TSO4) concentrations in China between CHEM 

and CTRL experiments during 22−29 April 2009  
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在 26 日到达南方之后，总硫酸盐浓度的增加量开

始减少。在 28～29 日沙尘暴结束后，总硫酸盐在

全国各处没有明显的增加。沙尘暴期间，全国非沙

尘硫酸盐和总硫酸盐的浓度变化百分比最大值分

别出现在 4 月 27 日和 26 日，分别为−11%和 5%。

分地区来看，西北地区、华北地区、四川盆地和华

南地区沙尘暴期间沙尘非均相反应造成的非沙尘

硫酸盐浓度变化的百分比分别为−7%、−11%、−23%

和−14%，而总硫酸盐浓度变化的百分比则分别为

5%、11%、23%和 16%。在沙源区附近的兰州，沙

尘暴期间非沙尘硫酸盐浓度减少了 11%，而总硫酸

盐浓度则增加了 13%。中部和南部的城市由于湿度

和前体物浓度相对较大，更加有利于沙尘表面非均

相化学过程，因此非沙尘硫酸盐浓度的变化百分比

要大于西宁和兰州，基本都在−20%左右。而总硫酸

盐浓度变化的百分比，在沙尘暴到达成都和武汉的

4 月 25 日，分别能够达到 49%和 48%。另外在长沙

和广州，总硫酸盐浓度变化的百分比最大则出现 4

月 26 日，分别为 25%和 15%。 

图 10 给出的是沙尘表面非均相反应造成的非

沙尘硝酸盐和总硝酸盐浓度变化百分比 [(ρCHEM− 

ρCTRL)/ρCTRL×100%]的空间分布。图中可以看出，

非沙尘硝酸盐和总硝酸盐的变化的时空分布特征

基本和硫酸盐（图 9）一致。但是不同于硫酸盐，

沙源区的非沙尘硝酸盐和沙尘硝酸盐浓度的增加

比例较大。这是因为 CTRL 试验中沙源区硝酸盐浓

度较低，使得非沙尘硝酸盐浓度变化比例较大。对

于非沙尘硝酸盐来说，一方面，沙尘表面非均相化

学过程使得生成非沙尘硝酸盐的前体物浓度（如

HNO3）减少，进而导致了非沙尘硝酸盐浓度的减

少；另一方面，由于在 SO4
2−−NH4

+−NO3
−
平衡体系

中，硫酸铵浓度的减少导致硝酸铵浓度的增加，所

图 10  模式模拟的中国地区 2009 年 4 月 22～29 日期间 CHEM 试验中（a）非沙尘硝酸盐（NIT）和（b）总硝酸盐（TNIT）的浓度与 CTRL 试验中

的浓度的相对差异 

Fig. 10  Simulated spatial distributions of percentage changes in (a) non-dust nitrate (NIT) and (b) total nitrate (TNIT) concentrations in China between 

CHEM and CTRL experiments during 22−29 April 2009 
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以非沙尘硝酸盐的浓度增加了（Fairlie et al.，2010）。

这就使得全国平均之后非沙尘硝酸盐浓度变化百

分比很小，只有−2%。而总硝酸浓度在沙尘表面非

均相化学的影响下增加了，因此沙尘暴期间，全国

平均的总硝酸盐浓度变化百分比为 14%。在华北地

区和四川盆地，沙尘暴期间，非沙尘硝酸盐浓度变

化百分比平均值为 7%和 10%，总硝酸盐则为 37%

和 40%；而华南地区，在沙尘暴期间，非沙尘硝酸

盐浓度变化百分比表现为负值，为−4%；而总硝酸

盐浓度变化百分比则 20%。西宁在沙尘浓度最大的

4 月 23 日，非沙尘硝酸盐浓度增加了 38%，但是之

后的 4 月 24 日，非沙尘硝酸盐浓度则减少了 4%；

而在兰州，沙尘暴期间的非沙尘硝酸盐浓度变化百

分比则均为正值，平均值为 18%。沙尘暴期间，总

硝酸盐浓度变化百分比在这两个城市均超过 20%，

在兰州甚至于 4 月 25 日能够达到 102%。在中部和

南部的几个城市，沙尘暴期间的非沙尘硝酸盐浓度

均减少，而总硝酸盐均增加了。在成都、武汉、长

沙和广州，非沙尘硝酸盐浓度百分比分别为−6%、

−13%、−9%和−10%；而总硝酸盐浓度变化百分比

则分别为 9%、11%、24%和 8%。 

沙尘表面的非均相化学反应发生，使得 SO2 和

HNO3 浓度减少。这不但导致非沙尘硫酸盐和非沙

尘硝酸盐的浓度减少，也导致了中和他们的 NH3

浓度的过量，进而使得 NH3 浓度增加，而非沙尘硫

酸盐和非沙尘硝酸盐浓度的减少直接使得总铵盐

的浓度减少了（Li and Han，2010）。如图 11 所示，

图 11a 为 NH3 浓度变化的百分比，而图 11b 为铵盐

浓度变化的百分比。可以看到，NH3 浓度变化百分

比与非沙尘硝酸盐浓度变化百分比的分布很类似，

在沙源区的变化很大，这也是因为在 CTRL 试验中

相对较低的 NH3 浓度导致的，而铵盐浓度变化百分

比的时空分布则与沙尘浓度的时空分布相对应。全

国平均来说，在沙尘暴期间 NH3 浓度变化百分比平

图 11  模式模拟的中国地区 2009 年 4 月 22～29 日期间 CHEM 试验中（a）氨（NH3）和（b）总铵盐（NH4）的浓度与 CTRL 试验中的浓度的相对差异

Fig. 11  Simulated spatial distributions of percentage changes in (a) ammonia (NH3) and (b) ammonium (NH4) concentrations in China between CHEM and 

CTRL experiments during 22−29 April 2009  
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均值为 21%，而铵盐浓度变化百分比均值为−5%。

在沙尘暴期间，西北地区、华北地区、四川盆地和

华南地区的 NH3 的浓度变化百分比分别为 40%、

9%、33%和 17%，而铵盐浓度变化百分比则分别为

−4%、−5%、−16%和−10%。虽然西北地区平均的

NH3 浓度变化百分比要大于其他地区，但是位于西

北地区的西宁和兰州两个城市的 NH3 浓度变化百

分比在沙尘暴期间则分别只有 6%和 2%，而铵盐浓

度变化百分比也只有−11%和−1%。沙尘暴期间，位

于中部和南部的几个城市中，NH3 浓度变化百分比

保持在 20%左右，铵盐浓度变化百分比也在−15%

上下。 

臭氧因为参与到沙尘表面的非均相化学过 

程，作为反应物而被消耗，但是相对其它污染物来

说，浓度变化比较小，沙尘暴期间，全国范围的平

均浓度变化百分比要小于−2%，而在各个地区和城

市的变化也相对比较小，最大的浓度变化百分比则

发生在武汉，也只有−5%。因此，没有在本文中详

细讨论。 

 

4  总结和讨论 
 

本文利用再分析气象场GEOS-5驱动的GEOS- 

Chem 模式，模拟中国地区 2009 年 4 月 22～29 日

的沙尘暴事件，并通过与 API PM10 浓度观测数据

以及卫星 AOD 的对比，验证了模式能够很好地模拟

出沙尘暴事件。沙尘暴期间，全国平均的沙尘硝酸

盐和沙尘硫酸盐浓度分别为0.2 μg m
−3
和0.4 μg m

−3
，

占总硝酸盐和总硫酸盐的比率为 24%和 10%。沙尘

硫酸盐和硝酸盐在沙尘暴期间浓度分布的变化与

沙尘暴的传输路径相吻合，且高值中心均位于四川

盆地，但是沙尘硫酸盐浓度要大于沙尘硝酸盐。在

我国西部地区沙尘硝酸盐占比要大于其他地区，一

直保持着大于 80%的高值，尤其是沙源区；而沙尘

硫酸盐占比在西部则要小于下游地区。沙尘暴期

间，由于受到沙尘表面非均相化学过程的影响，

SO2、HNO3、O3 等反应前体物的浓度下降了，进而

导致非沙尘硫酸盐浓度的减少；而非沙尘硝酸盐在

SO4
2−−NH4

+−NO3
−
平衡体系以及前体物减少的共同

作用下，浓度在西北地区出现增加，其它地区则表

现为减少。总硝酸盐和总硫酸盐浓度在全国的变化

则都表现为增加。另外，NH3 浓度增加，铵盐浓度

则减少。考虑沙尘表面的非均相化学反应后，SO2、

HNO3、O3、非沙尘硫酸盐和总硫酸盐、非沙尘硝

酸盐和总硝酸盐、NH3 和铵盐的浓度发生了改变，

就全国平均来说其改变量分别为：−7%、−15%、

−2%、−8%、3%、−2%、14%、21%、−5%。 

在本文中，对于沙尘暴的路径以及沙尘浓度的

空间分布时间变化的模拟比较符合观测的结果。但

是，模式模拟出来的沙尘浓度的极值在广州比 API

的极值早了一天，这可能是因为模式的湿沉降过快

的缘故（Ridley et al.，2012），进而导致了 27 日并

没有模拟出峰值。同时，对于沙尘表面的非均相化

学过程，不同的文献，对于不同物种的摄取系数也

不尽相同，这使得不同文献得到的结果也存在着差

异（Dentener et al.，1996；Liao et al.，2003；Li and 

Han，2010；Huang et al.，2014；Dong et al.，2016）。

本研究利用不同文献中提到和使用的沙尘非均相

化学反应中的 γHNO3（10
−4
～0.1）和 γSO2（10

−4
～0.01）

值模拟出不同大小的沙尘硫酸盐和硝酸盐浓度，从

而得到 2009 年 4 月沙尘暴期间，由于不同摄取系

数得到的全国平均沙尘硫酸盐浓度的变化范围为

0.4～1.1 μg m
−3
；而沙尘硝酸盐浓度的变化范围为

0.1～4.0 μg m
−3
，摄取系数越大，则模拟出的沙尘

硫酸盐和硝酸盐的浓度越大。可见在未来的研究我

们需要使用更加准确和合理的摄取系数来进一步

改善和提高我们的结果。同时，在未来的工作中我

们还将考虑更长时间的气候尺度的沙尘表面非均

相过程的模拟，及其对于区域空气质量和气溶胶辐

射强迫的影响。 
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