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摘要    光化学烟雾污染是影响北京地区夏季空气质量的一个重要环境问题. 利用

区域空气质量模式(CAMx)对 2000 年 6 月底至 7 月初发生在北京地区的臭氧污染过

程进行模拟, 运用臭氧源识别技术(OSAT)和地区臭氧评估技术(GOAT), 量化了不

同地区的污染源排放对北京市城近郊区臭氧污染的贡献, 探讨了周边地区排放的臭

氧贡献方式问题, 分析了北京地区臭氧污染的化学机制特征. 研究表明, 北京地区

臭氧污染分布存在显著差异, 并且具有明显的区域性特征, 定陵地区的超标臭氧主

要受到城近郊区烟羽的严重影响(占 55%), 城近郊区则除了受到北京市的前体物排

放影响外(占 46%), 来自天津市、河北省南部地区的贡献往往也占有重要份额; 周边

地区对北京市城近郊区的贡献中, 直接输入的臭氧约占七层, 其余部分以输入前体

物的方式贡献臭氧; 北京城近郊区的臭氧生成主要受挥发性有机物控制, 而在远郊

区县和农村地区臭氧生成对氮氧化物变得更为敏感. 对北京地区臭氧污染的源排放

控制, 需要综合考虑各种臭氧来源和不同贡献方式的重要性, 以及臭氧生成机制的

变化规律. 
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1  引言 

光化学烟雾污染是影响北京市夏季空气质量的

一个重要环境问题[1~4]. 近年来, 随着北京市及其周

边地区经济的快速发展, 机动车和人口的持续增长, 
来自工业、交通和城市面源排放的大量污染物使得北

京市的臭氧浓度超标率保持在较高的水平上, 2000~ 
2007 年臭氧浓度不达标的天数均在 45 天以上[5,6]. 高
浓度的对流层臭氧会对人体健康、农业生产、以及生

态系统造成诸多不利影响[7], 臭氧污染问题一直倍受

北京市环保部门的关注.  
空气质量模式是研究对流层臭氧污染来源和制

定排放控制政策的有力工具. 由于臭氧是氮氧化物

(NOx)和挥发性有机物(VOCs)在大气中通过一系列 

光化学反应形成的二次污染物[8], 其浓度水平对前体

物的排放变化具有非线性的化学响应特性[7], 因此, 
识别臭氧的来源、量化各类污染源对臭氧的贡献是比

较复杂的. 利用空气质量模式研究臭氧源贡献常采

用敏感性测试的方法 ( 或称强力法 , Brute-force 
method, BFM), 即将考虑某类源排放条件下模拟得

到的臭氧浓度与不考虑该类源排放得到的结果进行

比较, 用两次模拟的臭氧浓度差值来表示该类源的

贡献量. 这种方法的概念简单, 在不同类型的空气质

量模式中都比较容易实现, 但计算量大, 而且在源排

放量变化较小的情况下, 计算结果易受到数值误差

的影响[9].  
为了解决上述问题, 国内外研究人员在空气质

量模式中研发了一些用于追踪和识别臭氧来源的模 
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式技术, 通过在线模拟的方法, 避免非线性过程带来

的误差, 同时提高计算效率. Ma等[10,11]在中国地区对

流层臭氧区域化学输送模式中建立了NOx-O3 源示踪

法, 通过在模式中加入具有反应活性的含氮物种和

臭氧的示踪物, 并采用与被示踪物质相同的物理化

学过程模拟方法, 模拟研究了中国地区不同类型的

源排放、平流层与对流层交换、外界输入、以及化学

反应等各种过程对NOx和O3 浓度的影响. Li等[12]在区

域化学传输模式NAQPMS(Nested Air Quality Predic-
tion Model System)中建立了一种臭氧来源的在线示

踪方法, 对在不同地区生成的臭氧予以标记, 在模拟

过程中追踪产生于各地区的臭氧的变化情况, 并应

用于中国中东部地区近地层臭氧的来源研究中 . 
Yarwood等[13]发展了一系列臭氧识别技术, 将其建立

在美国ENVIRON公司开发的区域空气质量模式

CAMx(Comprehensive Air Quality Model with exten-
sions)[14]中. 这套技术也以示踪的方式, 采用过程分

析和敏感性分析相结合的方法识别臭氧来源, 其中, 
臭氧源识别技术(Ozone Source Apportionment Tech-
nology, 简称OSAT)将O3 来源归因于不同地区、不同

类型的污染源贡献; 地区臭氧评估技术(Geographic 
Ozone Assessment Technology, 简称GOAT)则不考虑

O3 生成的前体物来源, 而是关注O3 生成所在的地理

区域, 在功能上与Li等在NAQPMS中建立的臭氧示

踪 方 法 类似 . 此 外 , Cohan 等 [15] 在 美 国 EPA 的

Models-3/CMAQ模式中发展了高阶去耦合直接法

(High-Order Decoupled Direct Method)[16], 也可用于

量化污染源对臭氧的生成贡献.  
目前, 有关北京地区臭氧来源的研究 [4,6,17,18]发

现, 北京地区的臭氧污染不仅与本地的污染物排放

有关, 而且来自周边地区排放的影响也很显著. 这些

研究虽然指出了区域排放影响的重要性, 但没有进

一步研究区域排放的污染物是如何影响北京地区臭

氧浓度水平的, 仅有江文华等[19]针对太原和石家庄

地表人为源排放的NOx对北京臭氧的影响进行过相

关探讨. 此外, 对北京及其周边地区臭氧生成机制的

讨论也很少, 将NOx和VOCs哪类前体物作为优先控

制对象的研究鲜有报道; 而这些问题对于弄清楚北

京地区臭氧污染的形成原因, 制定有效的污染控制

对策, 具有十分重要的意义.  

本文运用区域空气质量模式 CAMx 对 2000 年 6
月 26 日~7 月 2 日发生在北京地区的严重臭氧污染过

程进行了模拟, 在分析北京地区臭氧污染特征的基

础上, 利用 OSAT 技术识别北京地区的臭氧来源, 并
结合 GOAT 技术的识别结果量化周边地区不同臭氧

贡献方式的重要性, 进一步探讨北京及其周边地区

的臭氧生成机制, 研究结果可以为控制北京市的臭

氧污染问题提供有益的参考.  

2  模拟研究方法 

2.1  污染过程 

2000 年 6 月 21 日~7 月 6 日在北京地区进行了大

气污染观测实验, 监测站点包括分布于城近郊区的

11 个城市站点和定陵、采育 2 个区域站点(见图 1). 实
验期间, 北京地区在 6 月 23~25 日和 28~30 日出现了

两次冷空气活动, 并伴随有阵性降水; 而 26~27 日和

7 月 1~2 日则受高压影响, 以晴天为主, 白天主要为

偏南风, 风速 2~4 m/s, 尤其是 7 月 1~2 日期间, 北京

地区维持晴热天气, 最高气温达到 40℃, 观测实验在

这两段时间内观测到了比较严重的臭氧污染过程. 6
月 26~27 日, 多数城市站点的臭氧最大小时浓度在

0.10×10−6 V/V 左右, 定陵站的最大浓度高达 0.20×
10−6 V/V; 7 月 1~2 日, 城近郊区大部分站点的臭氧峰

值浓度接近、甚至超过 0.15×10−6 V/V, 臭氧污染非常

严重. 对于北京地区夏季经常发生的臭氧污染, 上述

过程具有一定的代表性.  

2.2  模式简介和验证 

本文利用区域空气质量模式CAMx对上述臭氧污

染过程进行了模拟, 该模式曾用于我国珠江三角洲

地区和北京地区的光化学烟雾污染研究 [20,21]. 模拟

区域如图 1 所示, 采用三重嵌套网格, 粗网格覆盖华

北地区, 第二重网格包括京、津地区, 第三重模拟域

主要为北京市城近郊区, 网格分辨率分别为 27、9 和

3 km. 模拟时段为 2000 年 6 月 25 日~7 月 2 日, 使用

的气相化学反应机理为CBM-IV机理[22]. 采用中尺度

气象模式MM5[23]模拟污染期间的天气过程, 为CAMx

模式提供逐时的气象输入数据. 气象场模拟工作中, 
利用华北地区气象站的地面和探空观测资料进行同

化处理, 以改进气象场的模拟效果.  
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污染源排放清单以 2000 年为基准年, 北京地区

的源排放数据来自北京市环保局建立的源排放数据

库; 周边地区的排放量参考了全国重点污染源数据

库的资料, 此外, 还通过收集华北地区各省市 1999~ 
2000 年的环境、社会、经济统计数据以及植被分布

资料, 对相关污染源的排放量进行了估算[18,21,24]. 在
本文重点关注的第二重模拟区域内, 臭氧前体物NOx

和VOCs的 2000 年排放总量分别为 90.3 万吨和 146.8
万吨, 其中, NOx主要来自工业源(占 61%)和流动源

(占 36%), VOCs主要由流动源 (占 30%)、天然源

(22%)、溶剂和油品挥发排放源(21%)、以及工业源(占

20%)排放. 图 2 是NOx和VOCs源排放的空间分布情

况, 在模拟区域内污染物排放的空间分布变化很大, 
北京、天津、唐山、保定等大、中城市城区的排放强

度远远高于郊区和农村地区, 其中, 北京市城近郊区

的NOx和VOCs排放量分别占到第二重模拟区域排放

总量的 25%和 19%, 显著高于区域内的平均排放强度

水平.  
本文利用北京地区的监测数据对 CAMx 模式的

O3 模拟结果进行评估. 图 3 是部分站点 O3 模拟值和

观测值的时间序列对比图. 总体而言, O3 模拟值的浓

度水平和变化趋势与观测结果基本一致, O3模拟峰值  
 

 
 
图 1 三重嵌套的模拟区域(a)和北京地区监测站点分布(b) 
(b) 1 定陵, 2 车公庄, 3 前门, 4 东四六条, 5 天坛, 6 奥体中心, 7 农展馆, 8 石景山, 9 望京, 10 东坝, 11 市委党校, 12 玉泉路, 13 采育 

 

 
 

图 2  第二重模拟区域内 NOx(a)和 VOCs(b)的排放分布 
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图 3  O3 浓度模拟值与监测值的对比 
 
的出现时间与实际观测也比较吻合, CAMx 模式较好

的再现了北京地区观测实验期间的 O3 变化情况. 

2.3  臭氧识别技术 

CAMx 模式中的臭氧识别技术采用示踪的方法

对臭氧及其前体物(NOx 和 VOCs)在大气中的各种过

程(包括源排放、沉降、传输、扩散和化学变化等)进
行追踪, 根据研究的需要, 可以对不同地理区域或不

同种类的污染源分别设置示踪因子. OSAT 技术用于

识别不同地区、不同类型的前体物排放对 O3 的生成

贡献, 为此使用了 4 种示踪物：Ni, Vi, O3Ni和 O3Vi,  
其中, Ni和Vi分别用于示踪来自第 i类污染源(即某个

地区的某类污染源, 也可以表示模式的初始条件或

边界条件)排放的 NOx 和 VOCs, O3Ni 和 O3Vi 则分别

表示在 NOx 控制下和 VOCs 控制下, 第 i 类污染源排

放对臭氧的生成贡献. OSAT 技术根据反应过程中

H2O2 和 HNO3 生成速率的比值大小(即 / ) 
2 2H OP

3HNOP

判断臭氧生成的化学敏感性[25], 当 / 大于

0.35 时, 臭氧生成受NOx控制, 否则受VOCs控制. 在
某个模拟网格的计算时间步长Δt内, 如果按照上述方

法判断出臭氧生成是受NOx(或VOCs)控制的, 则根据

Ni (或Vi)在该网格中占NOx(或VOCs)总浓度的权重大

小将臭氧化学生产量ΔO3 分配给第i类污染源的示踪

物O3Ni(或O3Vi), 从而识别出不同污染源排放对O3 生

成贡献的大小, 即 

2 2H OP
3HNOP

3 3 3
1

O ( ) O ( ) O ( ) / ( )
m

i i i
i

N t t N t N t N t
=

+ Δ = + Δ × ∑ i

i

 

(臭氧生成受 NOx 控制) 

3

3 3
1

O ( )

O ( ) O ( ) OH / [ ( ) OH ]

i
m

i i i i
i

V t t

V t V t k V t k
=

+ Δ =

+ Δ × × ×∑
 

(臭氧生成受 VOCs 控制) 
上式中, t 表示计算初始时间, m 表示污染源分类数, 
kOHi 表示第 i 类污染源排放的 VOCs 与 OH 自由基的
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平均反应速率常数, 在权重计算中引入 kOHi 是为了

考虑不同来源的 VOCs 在化学反应活性上的差异.  
GOAT技术的目标是识别出O3 生成所在的地理

区域, 因此, 根据不同的地理分区设定O3 示踪物, 追
踪在不同地区生成的O3 的时空分布情况. 除了示踪

物设置上的区别外, 就示踪方法而言, GOAT技术是

一种“绝对”的示踪技术, 而OSAT技术的识别结果

则是建立在臭氧生成敏感性判断和上述分摊方法基

础上的. Kumar等[26]对OSAT技术进行过比较全面的

评估, 认为虽然该技术的识别方法并非唯一选择, 但
其所依据的假设和分摊的方法是合理的, 也就是说, 
OSAT技术的识别结果是一种合理的近似估算 . 
Dunker等 [9]比较分析了CAMx模式中的OSAT技术和

DDM技术, 两种基于不同原理的技术在O3 来源识别

和化学敏感性方面取得了比较一致的结果, 进一步

说明OSAT技术的合理性. OSAT技术也曾用于我国珠

江三角洲和北京地区的臭氧来源识别研究 [18,20]. 有
关OSAT技术和GOAT技术的详细介绍可以参考相关

文献[13,14].  
OSAT技术和GOAT技术能够从不同角度提供信

息, 有助于对臭氧来源问题的深入分析, 而且建立在

相同的模式技术框架中, 给应用带来便利, 因此, 本
文采用这两项臭氧识别技术对北京地区的臭氧来源

问题进行研究. 为了识别不同类型的污染源和不同

地区源排放对臭氧生成的贡献, 将污染源分为 6 类, 
即天然源、流动源、溶剂和油品挥发排放源、工业面

源、其他人为面源、高架点源; 将模拟区域划分为 7 
个地理分区, 即北京市城近郊区(北京市城八区), 北
京南部区县(门头沟、房山、通州和大兴), 北京北部

区县(顺义、昌平、怀柔、平谷、密云和延庆), 天津

地区(包括天津市和廊坊地区的香河、大厂、三河 3
个市县), 河北省南部地区(保定、石家庄等), 河北省

北部地区(张家口、承德、唐山和秦皇岛), 其他地区

(山西、内蒙古、辽宁、山东各省以及海洋).  

3  结果分析与讨论  
为了分析北京地区的臭氧污染, 研究周边地区

源排放造成的影响, 本文以第二重网格的模拟结果

用于下面的分析和讨论; 由于网格分辨的关系, 并考

虑数据处理的方便, 下文提到的“北京市城近郊区”

并非严格意义上的行政区划范围, 而是以城近郊区

为主的第三重网格所覆盖的区域(见图 1).  

3.1  北京地区的臭氧污染特征 

图 3 的模拟结果和观测值均显示出北京地区在 
6 月 26~27 日和 7 月 1~2 日发生了比较严重的光化学

烟雾污染, 图 4 以 6 月 27 日和 7 月 1 日 14 时的模拟

结果为例, 给出了京、津地区臭氧在达到一天中最高

浓度水平时的空间分布情况. 可以看到, 北京地区的

臭氧高值主要出现在城近郊区北部以及昌平、延庆、

顺义等远郊区县, 这与观测期间上述地区的站点(如
定陵、奥体中心等)臭氧超标更为严重的情况相吻 

 

 
 

图 4  北京地区近地层臭氧模拟浓度的区域分布  
(a) 2000-6-27 14:00; (b) 2000-7-1 14:00. 浓度单位: 10−6 V/V, 下同 
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合. 北京市城近郊区是人口、交通、经济活动非常密 
集的区域, 各类污染物的排放强度明显高于周边地 
区. 观测期间北京地区白天的地面主导风向多为南

风或偏南风, 城近郊区排放的大量臭氧前体物在风

场的传输作用下向北输送, 臭氧在城市污染烟羽向

下风向输送的过程中通过光化学反应不断地产生和

累积, 造成了北京市不同地区臭氧分布存在显著差

别、高值区域多出现在北部地区的分布特征.  
相比 6 月 27 日, 7 月 1 日北京市城近郊区的臭氧

污染更为严重, 不仅如此, 在第二重模拟区域内, 天
津、唐山以及保定等地区也出现了较大范围的臭氧超

标情况. 这与 7 月初的气象条件密切相关, 7 月 1~2
日华北北部处于高压控制, 维持持续晴热的天气, 地
面风速很小, 有利于光化学烟雾污染的产生和污染

物质的累积. 另外, 对比图 2 所示的 NOx和 VOCs 排
放分布情况, 可以看到, 7月 1日的臭氧高值区域与前

体物的高排放区域存在明显的对应关系, 反映出源

排放对臭氧产生的重要影响.  

3.2  北京地区的臭氧来源 

为研究不同地区臭氧前体物排放对臭氧的生成

作用, 本文应用 OSAT 技术对各地区源排放生成的臭

氧进行了识别, 仍以 6 月 27 日和 7 月 1 日 14 时的结 

果为例, 图 5 给出了来自北京市城近郊区、北京市南

部区县、天津地区、河北省南部地区 4 个地理分区污

染源排放生成臭氧的分布情况. 北京市城近郊区源

排放生成的臭氧主要分布在当地及其北部的区县 , 
下午 14 时高值区域常出现在海淀区和昌平区, 臭氧

生成的最大值在 0.10×10−6 V/V 以上; 北京市南部区

县源排放主要影响当地的臭氧浓度水平, 最大值在

0.02~0.04×10−6 V/V, 其中, 通州和大兴的排放对北

京市城近郊区的南部和东部存在一定影响; 源自天

津地区排放生成的臭氧分布区域较大, 6 月 27 日 14
时的臭氧高值区位于天津市区西北, 并且影响了北

京的大部分地区, 7 月 1 日 14 时臭氧贡献的分布不同

于 27 日的情况, 高值区出现在天津市中东部地区, 
浓度水平也显著升高, 达到 0.10×10−6 V/V 以上, 但
对北京地区的影响很小; 河北省南部地区这两天的

贡献在空间分布和浓度水平上也存在很大差别, 虽
然浓度高值出现保定境内, 但 27 日受影响的地区主

要是保定和北京西南部, 1 日 14 时的臭氧峰值超过

0.09×10−6 V/V, 主要影响了保定、廊坊、北京南部、

天津西部等地区的浓度水平.  
各地区源排放生成的臭氧浓度水平存在较大差

别, 这与不同地区臭氧前体物排放量的多少密切相 
 

 
 
图 5  不同地区污染源排放的臭氧生成贡献 
从左至右：北京市城近郊区, 北京市南部区县, 天津地区, 河北省南部地区 
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关. 此外, 7 月 1 日的晴热天气和较差的扩散条件, 使
得北京及其周边地区的光化学污染更为严重; 对近

地风场的模拟显示, 6 月 27 日上午第二重模拟区域内

以东南风为主, 而 7月 1日上午则是以西南风向为主, 
使得各地区源排放生成的臭氧在这两天的影响范围

不尽相同.  
为了进一步分析观测实验期间北京地区高浓度

臭氧的来源, 选择城近郊区和定陵作为受体地区, 利
用 OSAT 技术的识别结果, 统计各地理分区的源排放

对受体地区臭氧浓度的贡献. 选取臭氧污染比较严

重的 6 月 26 日、27 日、7 月 1 日、2 日, 对浓度高值

时段(城近郊区为 11~16 时, 定陵为 12~17 时)的模拟

结果进行分析(见表 1 和 2).  
由于气象条件的变化, 各地区在不同日期的臭

氧贡献存在差异, 就污染期间的平均结果而言, 北京

市城近郊区的高浓度臭氧主要来自本地区(占 31.6%)
以及南部区县(12.6%)、河北省南部地区(16.9%)和天

津地区(11.3%)的源排放贡献; 北京全市贡献的份额

接近城近郊区臭氧浓度的一半(46.3%). 由于城近郊

区的臭氧前体物排放量显著高于周边地区, 所以对

本地臭氧污染的影响在各地理分区中最为重要; 同
时, 周边地区(包括北京市远郊区县、天津市、河北省)
也对城近郊区的臭氧水平有着不可忽视的作用 . 
Streets等[4]对北京地区 2001年 7月臭氧污染的模拟研

究发现, 周边地区污染源对北京市高浓度臭氧的贡

献率在 35%~60%, 在持续南风的输送作用下, 河北

省的贡献可达 20%~30%; 王自发等 [6]的研究表明 , 
2006 年 8 月份周边地区排放对北京市城近郊区臭氧

浓度的月均贡献率为 30.0%, 日最大贡献率达到

56.5%. 本文对北京周边地区臭氧贡献的识别结果与

上述研究结果一致, 再一次说明了北京地区臭氧污

染的区域性特征, 必须重视周边地区排放的影响.  
对于观测期间臭氧污染更为严重的定陵地区 , 

来自北京市城近郊区的源排放起到了主导作用, 对
高浓度臭氧的平均贡献率高达 55.2%, 反映出城市污

染烟羽对下风向地区空气质量影响的严重程度; 与
城近郊区的臭氧来源构成相比 ,  河北省南部地区

(9.7%)和天津地区(5.5%)所占比例下降, 而北京市北  
 

表 1 各地区源排放对北京市城近郊区臭氧浓度的贡献比例(11:00~16:00, %) 

日期 6-26 6-27 7-01 7-02 平均 

北京市城近郊区 38.0 20.0 41.7 26.8 31.6 

北京市南部区县 15.2 10.9 13.4 10.9 12.6 

北京市北部区县 2.1 0.8 4.5 0.9 2.1 

天津地区 11.1 33.8 0.4 0.2 11.3 

河北省南部地区 4.6 12.6 17.8 32.4 16.9 

河北省北部地区 2.3 1.9 3.6 0.3 2.0 

其他地区 0.0 0.1 1.9 6.7 2.2 

初始和边界条件影响 26.7 19.9 16.6 21.7 21.2 

 
表 2 各地区源排放对定陵臭氧浓度的贡献比例(12:00~17:00, %) 

日期 6-26 6-27 7-01 7-02 平均 

北京市城近郊区 67.9 50.3 49.7 53.2 55.2 

北京市南部区县 8.6 5.1 5.1 3.4 5.6 

北京市北部区县 4.0 1.9 18.7 2.9 6.9 

天津地区 2.2 19.9 0.0 0.0 5.5 

河北省南部地区 2.1 9.8 2.4 24.4 9.7 

河北省北部地区 1.3 1.7 6.3 0.3 2.4 

其他地区 0.0 0.1 0.9 2.4 0.8 

初始和边界条件影响 13.9 11.2 17.0 13.4 13.9 
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部区县的贡献(占 6.9%)有所升高. 这些变化有助于说

明北京地区臭氧污染状况存在显著差异的原因. 
从污染源类型的角度分析 OSAT 技术识别结果, 

北京市城近郊区的臭氧主要来自流动源(占 31.6%)、
工业源(包括工业面源和点源, 占 20.0%)、溶剂和油

品挥发排放源(13.0%)和天然源(12.0%)的贡献; 定陵

地区的情况也与此类似.  

3.3  北京市城近郊区臭氧来源的贡献方式 

将北京市城近郊区作为受体地区, 模拟区域中

的其余地区称为周边地区. 利用GOAT技术识别出生

成于城近郊区和周边地区的臭氧在城近郊区臭氧总

浓度中的构成情况, 图 6 是污染比较严重 6 月 26 日、

27 日、7 月 1 日、2 日 4 天的平均日变化结果. 受体

地区生成的臭氧主要影响白天的浓度水平, 在 12~13
时影响最大(达到 0.05×10−6 V/V); 周边地区生成的

臭氧对受体地区全天的浓度均有影响, 反映出区域

传输的持续作用, 并在 15~17 时达到最大(接近 0.04
×10−6 V/V); 此外, 通过第一重网格边界输入的臭氧

对城近郊区臭氧浓度的贡献在 0.01~0.02×10−6 V/V, 
反映出更大范围的背景浓度的影响.  

上述结果进一步说明了周边地区排放对北京市

城近郊区臭氧污染形成的重要作用. 一般而言, 可以

将周边地区的臭氧贡献分为两种方式, 一种是直接

向受体地区输入臭氧, 称为区域的直接臭氧贡献; 另
一种是输入的前体物污染物(NOx 和 VOCs)参与受体

地区的光化学反应而生成臭氧, 称为区域的臭氧前

体物贡献. 从过程分析的角度而言, 研究区域臭氧贡

献的不同方式, 可以更全面地认识受体地区臭氧污

染的形成过程, 更好地反映源与受体间的作用关系; 
从臭氧污染形成的化学机制来看, 受体地区与周边

地区的臭氧生成机制可能存在差异, 也就是说, 以不

同方式贡献的臭氧, 其生成机制可能不同, 对臭氧贡

献方式的研究有助于更深入地认识受体地区臭氧污

染的形成机制, 有利于制定更有效的受体地区和周

边地区的排放控制措施, 解决受体地区的臭氧污染

问题.  
CAMx模式中的OSAT技术能够识别不同地区源

排放的臭氧贡献, GOAT技术则可以区分在不同地区

生成的臭氧, 利用两种技术的识别结果, 可以大致估

算出周边地区排放通过上述两种方式对北京市城近

郊区的臭氧贡献. 采用与OSAT技术识别臭氧来源相

同的方法 [14], 估算(由GOAT技术识别到的)在城近郊

区光化学反应生成的臭氧中当地排放和周边地区排

放贡献的浓度大小. 在估算中, 假设污染物在边界层

内均匀混合, 并且城近郊区的臭氧生成主要受VOCs
控制(参见 2.4 节). 对 6 月 26 日、27 日、7 月 1 日、 
2 日白天臭氧高值时段(11~16 时)的估算发现, 在城

近郊区生成的臭氧中当地排放的贡献约占 70%, 这
与 OSAT 技术识别到的城近郊区排放对当地臭氧浓

度的总贡献基本相等, 说明城近郊区源排放贡献的

臭氧绝大部分是在当地经光化学反应生成的, 而生 
 

 
 
图 6 北京市城近郊区范围内生成于不同地区的臭氧 
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表 3  不同地区源排放对北京市城近郊区的臭氧贡献(11:00~16:00, 10−6 V/V) 

周边地区排放贡献 
时间 城近郊区排放贡献 

臭氧前体物贡献 直接臭氧贡献 合计 

6-26 0.032 0.010 0.022 0.032 

6-27 0.019 0.016 0.040 0.056 

7-01 0.042 0.012 0.033 0.045 

7-02 0.025 0.015 0.035 0.050 

平均 0.030 0.013 0.033 0.046 

 
成于周边地区的比例很小. 因此, 在城近郊区的大气

中, 产生于周边地区的臭氧可以认为基本上是源于

周边地区排放的贡献, 即区域的直接臭氧贡献.  
表 3 列出了周边地区源排放对北京市城近郊区

以不同方式贡献的臭氧的估算结果, 可以看到, 周边

地区源排放的贡献主要是以直接臭氧贡献的方式实

现的, 占周边地区贡献总量的 72%, 而以前体物方式  
贡献的臭氧约占周边地区贡献总量的 28%. 江文华

等[19]应用NOx-O3 重点源示踪法分析过太原和石家庄

地区NOx人为源排放对北京的影响, 研究发现, 当地

排放的NOx本身不能输送到北京, 但由其产生的O3和

HNO3 可以对北京地表附近大气污染造成影响. 对于

距离北京较近的周边地区, 所排放的NOx或VOCs则
可以输送至北京地区并参与局地的光化学反应生成

臭氧. 

3.4  北京地区臭氧的化学生成机制 

OSAT技术通过H2O2 和HNO3 生成速率的比值大

小识别在NOx控制下或VOCs控制下生成的臭氧[14,25]. 

通过分析不同化学机制下产生的O3 浓度水平和空间

分布, 有助于了解北京地区臭氧污染的形成机制.  
图 7 是 2000 年 7 月 1 日 14 时京、津地区 NOx

和 VOCs 控制下生成臭氧的识别结果. 可以看到, 
NOx 和 VOCs 控制下生成的臭氧存在明显的空间分 
布, 北京、天津、唐山、保定等大、中城市的城区及

其附近较小的范围内, 多是VOCs控制下臭氧生成的

高值区域; 而在城市的远郊区县和农村地区, 臭氧主

要是在NOx控制下生成的. 以往利用敏感性测试方法

研究北京地区人为源VOCs对臭氧浓度的影响 [ 17] , 
也发现了城近郊区的臭氧生成受到VOCs排放的控制. 
此外, 运用DDM技术 [ 9]在北京地区的臭氧污染研究

中也发现了类似的作用规律. 北京市城近郊区以及

昌平区, 是观测实验期间的臭氧高值区域, 这些地区

的臭氧生成对VOCs表现出很强的敏感性, 主要是因

为城近郊区的流动源、工业源排放大量的NOx, 一方

面, 源排放的大量NO可以直接还原O3 而抑制城市地

区O3 浓度的升高, 称为“滴定效应”[27], 另一方面, 高
浓度的 N O 2 可以通过与 O H 自由基反应生成 

 

 
 

图 7  NOx(a)和 VOCs(b)控制下的臭氧生成分布(2000-7-1 14:00) 
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HNO3, 终止OH自由基在大气中导致O3 累积的链传

递反应[7], 因此, 臭氧的生成过程受到自由基生成速

率的制约, 对VOCs表现出很强的敏感性. 值得注意

的是, 对城近郊区臭氧浓度有较大影响的北京市南

部区县、天津市和河北省南部的大部分地区, 臭氧生

成主要受NOx控制或者对NOx表现出一定的敏感性, 
与城近郊区的情况存在很大差别.  

根据 2.3 节对臭氧贡献方式的分析, 北京市城近

郊区排放贡献的臭氧基本上在当地生成, 而周边地

区贡献的臭氧大部分在城近郊区以外生成, 因此, 在
对北京市及其周边地区实施源排放控制时, 需要充

分考虑不同地区的臭氧贡献方式和臭氧生成机制的

变化, 确定重要的污染源类型, 选择高敏感性的前体

物作为控制重点, 这样才能更有效的降低北京地区

的臭氧浓度, 减少光化学烟雾污染.  
此外, OSAT技术在判断臭氧生成是受NOx控制

还是VOCs控制时, 采用 / =0.35 作为判别

标准. 目前对该标准的评估工作都是基于美国臭氧

污染的研究结果

2 2H OP
3HNOP

[ 14,25], 尚无针对中国地区的评估报

道. 本文OSAT技术的识别结果, 与以往采用传统的

敏感性测试方法以及应用DDM技术在北京地区获得

臭氧敏感性规律相吻合, 间接说明了OSAT技术的合

理性. 在今后的工作中, 有必要就OSAT技术中对臭 
氧生成机制的判别方法开展更为系统的模拟评估工

作, 并结合臭氧前体物和中间产物的观测数据进行

对比分析, 对原有模式中判别标准加以验证或修正, 
以增强 OSAT 技术在我国的适用性.  

4  结论 
本文通过模拟研究 2000 年 6 月底至 7 月初发生

在北京地区的严重臭氧污染过程, 对北京地区的臭

氧污染特征、高浓度臭氧的来源和臭氧形成机制进行

了分析, 主要结论如下： 
(1) 北京地区臭氧污染分布存在显著差异, 观 

测实验期间受偏南风的传输作用 ,  臭氧高值主要 
出现在城近郊区北部以及昌平等远郊区县 ;  城近 
郊区的高浓度臭氧主要来自北京市本地源排放前体

物的贡献(约占 46%), 而位于下风向的定陵地区则受

到城市烟羽的严重影响, 城近郊区排放贡献比例高 
达 55%, 这是造成昌平地区臭氧浓度经常超标的主

要原因.  
(2) 北京地区的臭氧污染具有很强的区域特征. 

北京市南部区县、天津市、河北省的污染源排放对北

京市城近郊区的高浓度臭氧有重要的贡献, 并且主

要以直接向城近郊区输入臭氧的方式(占 70%以上)影
响当地的浓度水平.  

(3) 北京市及其周边地区的臭氧生成机制存在

明显的空间变化. 北京市城近郊区及其下风向的臭

氧高值区域, 臭氧生成主要受 VOCs 控制; 而在远 
郊区县和农村地区, 臭氧生成对 NOx 的敏感性变得

重要.  
(4) 对北京地区臭氧污染的控制, 需要考虑臭氧

来源以及不同贡献方式的作用, 结合臭氧生成机制

的时空变化规律, 以便制定有效的前体物排放控制

措施.  
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Ozone source attribution during a severe photochemical smog episode 

in Beijing, China 

WANG XueSong, LI JinLong, ZHANG YuanHang*, XIE ShaoDong & TANG XiaoYan 

College of Environmental Sciences and Engineering, Peking University, Beijing 100871, China 
 
Abstract: Beijing, the capital of China, frequently suffers from high levels of ozone in summer. A 3-D regional 
chemical transport model, the Comprehensive Air Quality Model with extensions (CAMx), has been used to simulate 
a heavy O3 pollution episode in Beijing during June 26–July 2, 2000. Ozone Source Apportionment Technology 
(OSAT) and Geographic Ozone Assessment Technology (GOAT) were applied to quantify the contributions of pre-
cursor emissions from different regions to O3 concentrations in Beijing, to identify the relative importance of differ-
ent ways by which regional sources affected the O3 levels in Beijing urban areas, and to investigate the sensitivity of 
O3 formation to precursors during the episode. The O3 pollution in Beijing showed a significant spatial distribution 
with strong regional contribution. The results suggested that the plume originating from Beijing urban areas greatly 
affected the O3 concentrations at the Dingling site, accounting for 55% of elevated O3 there, while O3 pollution in the 
Beijing urban areas resulted from both local emissions and those from Tianjin and the south of Hebei Province. 
Transport of O3 was responsible for about 70% of the regional O3 contribution to Beijing urban areas, while transport 
of O3 precursors accounted for the remainder. The formation of O3 was limited by volatile organic compounds 
(VOCs) in the urban areas of Beijing, while being more sensitive to NOx levels in the suburban and more remote ar-
eas. Therefore, it is necessary to consider a large number of factors, including impacts of emissions from different 
regions, the two modes of regional contribution as well as the sensitivity of O3 formation to precursors, in the design 
of emissions control strategies for O3 reduction in Beijing.  
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