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摘要：基于 ＰＯＭＩＮＯ ＡＭＦｖ６ 反演构架和高分辨率 ＷＲＦ⁃ＣＭＡＱ 模拟资料重构 ＤＯＭＩＮＯ ｖ２ 大气质量因子，开发了京津冀地区高精度 ＮＯ２对流层

垂直柱浓度卫星数据，并结合反演模型分析了研究区域 ２０１１—２０１７ 年 ＮＯ２柱浓度及重点城市 ＮＯｘ排放强度的时空演变．２０１１—２０１７ 年间，京
津冀地区 ＮＯ２柱浓度在北京⁃天津⁃唐山及石家庄⁃邢台⁃邯郸形成两个核心污染高值区，保定、廊坊、秦皇岛、沧州和衡水分布于东南部的污染背

景中，构成污染次高值区，而位于西北部的张家口和北部的承德相对较为清洁，仅在对应的市辖区出现局地污染峰值．京津冀地区柱浓度平均

水平在 ２０１１—２０１７ 年间下降了 ２７．２％．２０１１—２０１３ 年间北京、天津、唐山和石家庄市的 ＮＯｘ平均排放强度分别为 １０８．３、１３９．５、２４１．４ 和 １７８．６
ｍｏｌ·ｓ－１，而 ２０１５—２０１７ 年间下降至 ９８．０、１０８．２、１９７．６ 和 ８５．８ ｍｏｌ·ｓ－１ ．基于卫星遥感手段的综合分析表明，２０１１—２０１７ 年期间京津冀地区 ＮＯｘ

污染状况得到明显改善，但各个城市的改善程度存在差异，其中北京、唐山 ＮＯ２柱浓度降幅明显低于污染核心高值区的其他城市，在下一阶段

制订治理方案时应重点考虑．
关键词：卫星遥感； 氮氧化物； 高精度反演； 排放强度； 时空变化
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１　 引言（Ｉｎｔｒｏｄｕｃｔｉｏｎ）

氮氧化物 ＮＯｘ（ＮＯｘ≡ＮＯ＋ＮＯ２）是对流层臭氧

和硝酸盐气溶胶的重要前体物 （ Ｓｅｉｎｆｅｌｄ ｅｔ ａｌ．，
２０１６），同时其具备显著的环境健康效应 （ Ｃｌａｒｋ
ｅｔ ａｌ．， ２０１０）．对流层 ＮＯｘ的主要排放源为化石燃料

燃烧、生物质燃烧和闪电过程．在快速的工业化和城

市化进程下，中国氮氧化物排放自 ２０ 世纪 ９０ 年代

以来增长迅猛，并在区域大气复合污染问题中扮演

重要角色．定量分析氮氧化物对流层污染负荷及排

放强度的时空演变是评估政策实施效果的前提与

基础．卫星遥感技术通过光谱反演获取对流层二氧

化氮（ＮＯ２）的垂直柱浓度信息，且时空覆盖能力强，
能够辅助地面监测手段和自下而上排放清单评估

氮氧化物污染的时空演变 （Ｍａｒｔｉｎ， ２００８； Ｓｔｒｅｅｔｓ
ｅｔ ａｌ．， ２０１３； Ｓｅｌｔｅｎｒｉｃｈ ｅｔ ａｌ．， ２０１４）．

ＮＯ２卫星遥感探测起始于 ２０ 世纪 ９０ 年代中

期，欧洲航天局（ＥＳＡ）和美国航天局（ＮＡＳＡ）相继

发射 全 球 臭 氧 探 测 仪 ＧＯＭＥ （ Ｂｕｒｒｏｗｓ ｅｔ ａｌ．，
１９９９）、大气制图扫描成像吸收光谱仪 ＳＣＩＡＭＡＣＨＹ
（Ｂｏｖｅｎｓｍａｎｎ ｅｔ ａｌ．， １９９９）、臭氧探测仪 ＯＭＩ（Ｌｅｖｅｌｔ
ｅｔ ａｌ．， ２００６）、全球臭氧探测仪 ２ 号 ＧＯＭＥ⁃２（Ｃａｌｌｉｅｓ
ｅｔ ａｌ．， ２０００）和对流层探测仪 ＴＲＯＰＯＭＩ（Ｖｅｅｆｋｉｎｄ
ｅｔ ａｌ．， ２０１２）．基于上述星载传感器，国内外学者已

广泛应用其 ＮＯ２对流层垂直柱浓度资料在中国地区

进行 ＮＯｘ排放的反演估算和时空变化分析．由于对

流层 ＮＯｘ化学生命周期较短、受物理传输作用的影

响较小，相关研究 （Ｒｉｃｈｔｅｒ ｅｔ ａｌ．， ２００５； 张强等，
２０１２）显示，以 ＧＯＭＥ 和 ＳＣＩＡＭＡＣＨＹ 观测到的 ＮＯ２

柱浓度间接表征地面排放强度，揭示了中国地区

ＮＯｘ排放在 １９９６—２０１０ 年间的增长与扩张．此外，高
晋徽等（２０１５）基于 ＯＭＩ 传感器、自下而上排放清单

和风场数据分析了中国地区 ２００５—２０１３ 年间 ＮＯ２

柱浓度的长期变化及成因．针对典型人为源，Ｌｉｕ 等

（２０１７）基于 ＯＭＩ 柱浓度数据和高斯拟合模型分析

了我国 ４８ 个城市和 ７ 个燃煤电厂 ２００５—２０１３ 年间

ＮＯｘ排放的时间变化．
上述研究加深了政策制定者对我国 ＮＯｘ污染时

空演变的认识，但在分析时未将卫星资料的不确定

性考虑在内．卫星遥感反演对流层 ＮＯ２柱浓度的主

要不确定性来源是对流层大气质量因子（Ａｉｒ Ｍａｓｓ
Ｆａｃｔｏｒ， ＡＭＦ） 的计算 （ Ｂｏｅｒｓｍａ ｅｔ ａｌ．， ２０１１； Ｌｉｎ
ｅｔ ａｌ．， ２０１４； Ｌｉｎ ｅｔ ａｌ．， ２０１５； Ｌｏｒｅｎｔｅ ｅｔ ａｌ．， ２０１７）．
对流层 ＡＭＦ 为 ＮＯ２对流层斜柱浓度转换至垂直柱

浓度的比例因子，其计算依赖辐射传输模拟，ＮＯ２先

验廓线、地表反照率、气溶胶光学厚度、云高、云量、
温度、气压和相对湿度廓线等为影响计算精度的关

键辅助参数（Ｐａｌｍｅｒ ｅｔ ａｌ．， ２００１）．当前 ＮＯ２对流层

柱浓度业务化产品存在 ＮＯ２先验廓线分辨率低，反
演过程中未考虑地表反射各向异性、气溶胶的影

响，以及云和 ＮＯ２反演的大气状态不一致等问题．针
对上述不足，北京大学基于 ＯＭＩ 传感器开发了覆盖

中国地区的 ＰＯＭＩＮＯ 对流层 ＮＯ２垂直柱浓度产品，
其计算对流层 ＡＭＦ 时，将 ＮＯ２ 先验廓线、温度、气
压、相对湿度等参数的空间分辨率提升至 ２５ ～ ５０
ｋｍ，同时对气溶胶光学效应和地表反射各向异性进

行了显式考虑（Ｌｉｎ ｅｔ ａｌ．， ２０１４； Ｌｉｎ ｅｔ ａｌ．， ２０１５）．
京津冀地区是全国氮氧化物污染最严重的区

域之一，在《国家环境保护“十二五”规划》 （简称

“十二五规划”）和《大气污染防治行动计划》（简称

“大气十条”）中被列为重点防控对象．本研究基于

ＤＯＭＩＮＯ ｖ２（Ｂｏｅｒｓｍａ ｅｔ ａｌ．， ２０１１） 业务化产品中的

对流层斜柱浓度和 ＰＯＭＩＮＯ ＡＭＦｖ６ 构架，使用高分

辨率 ＷＲＦ⁃ＣＭＡＱ 模拟资料重构对流层 ＡＭＦ，开发

覆盖京津冀地区的高精度 ＮＯ２对流层垂直柱浓度数

据，并结合反演模型分析了 ２０１１—２０１７ 年京津冀地

区 ＮＯ２柱浓度和重点城市 ＮＯｘ 排放强度的时空演

变，评估政策实施对 ＮＯｘ污染的控制效果．为方便表

述，上述高精度 ＮＯ２对流层垂直柱浓度数据在下文

中简称为“ＢＴＨ⁃ＯＭＩ”，“ＢＴＨ”代表北京⁃天津⁃河北，
ＯＭＩ 为柱浓度数据对应的星载传感器．
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１０ 期 李言顺等：卫星遥感反演京津冀地区 ２０１１—２０１７ 年氮氧化物污染变化

２　 数据与方法（Ｄａｔａ ａｎｄ ｍｅｔｈｏｄｓ）

２．１　 ＢＴＨ⁃ＯＭＩ ＮＯ２对流层垂直柱浓度卫星反演

ＢＴＨ⁃ＯＭＩ 产品是在 ＫＮＭＩ ＤＯＭＩＮＯ ｖ２ 和北京

大学 ＰＯＭＩＮＯ 产品的基础上开发的．ＤＯＭＩＮＯ ｖ２ 是

基于 ＯＭＩ 传感器（Ｌｅｖｅｌｔ ｅｔ ａｌ．， ２００６）的全球 ＮＯ２对

流层垂直柱浓度业务化产品，其反演流程如下：①
差分吸收光谱法（Ｐｌａｔｔ， １９９４）拟合求解 ＮＯ２斜总柱

浓度；②分离平流层斜柱浓度和对流层斜柱浓度；
③计算对流层 ＡＭＦ，将对流层斜柱浓度转换为垂直

柱浓度．
ＰＯＭＩＮＯ 较 ＤＯＮＩＭＯ ｖ２ 做了如下改进：逐像素

（不依赖查找表）执行辐射传输计算；显性表征了气

溶胶光学效应和地表反射各向异性对 ＮＯ２反演的影

响；基于相同大气状态反演云参数和 ＮＯ２柱浓度．
ＢＴＨ⁃ＯＭＩ 基 于 ＰＯＭＩＮＯ ＡＭＦｖ６ 构 架 （ Ｌｉｎ

ｅｔ ａｌ．， ２０１４； Ｌｉｎ ｅｔ ａｌ．， ２０１５）计算对流层 ＡＭＦ，重
点提升传感器捕捉 ＮＯ２柱浓度时空变化的能力，使
用高分辨率 ＷＲＦ⁃ＣＭＡＱ 模型（４ ｋｍ×４ ｋｍ）为 ＡＭＦ
计算提供 ＮＯ２先验廓线、地表气压、气压、温度和相

对湿度廓线数据．ＢＴＨ⁃ＯＭＩ、ＰＯＭＩＮＯ 和 ＤＯＭＩＮＯ ｖ２

的 ＡＭＦ 辅助参数汇总见表 １．对流层 ＡＭＦ 的计算

依照：

ＡＭＦ对流层 ＝
∑

对流层顶

地表

ＳＷ × ｘ

∑
对流层顶

地表

ｘ
（１）

式中，ＳＷ 代表指定垂直高度的散射权重因子，由辐

射传输计算得到，气温、气压、地表反照率、云高、云
量和相对湿度等为计算所需的输入信息；ｘ 代表指

定垂直高度上的 ＮＯ２ 丰度，由 ＷＲＦ⁃ＣＭＡＱ 模型

提供．
本研究对 ＢＴＨ⁃ＯＭＩ 反演结果进行质量控制：在

柱浓度时空演变分析时剔除受到轨道异常影响

（ｈｔｔｐ：／ ／ ｗｗｗ． ｋｎｍｉ． ｎｌ ／ ｏｍｉ ／ ｒｅｓｅａｒｃｈ ／ ｐｒｏｄｕｃｔ ／ ｒｏｗａｎｏｍａｌｙ⁃
ｂａｃｋｇｒｏｕｎｄ．ｐｈｐ）、云量高于 ０．３ 和地表反照率高于

０．３ 的像元；在柱浓度验证评估和 ＮＯｘ排放反演时额

外剔除太阳高度角大于 ７０°及轨道最外侧 １０ 列的

数据．质量控制完成后，本研究依照面积加权方法

（Ｋｈａｒｏｌ ｅｔ ａｌ．， ２０１５； Ｇｅｄｄｅｓ ｅｔ ａｌ．， ２０１６）将柱浓度

数据分配至 ０．１２５°×０．１２５°网格中．

表 １　 ＢＴＨ⁃ＯＭＩ、ＤＯＭＩＮＯ ｖ２、ＰＯＭＩＮＯ 对流层 ＡＭＦ 辅助参数

Ｔａｂｌｅ １　 Ａｎｃｉｌｌａｒｙ ｐａｒａｍｅｔｅｒｓ ｆｏｒ ｄｅｒｉｖｉｎｇ ｔｒｏｐｏｓｐｈｅｒｉｃ ＡＭＦｓ ｉｎ ｔｈｅ ＢＴＨ⁃ＯＭＩ， ＤＯＭＩＮＯ ｖ２ ａｎｄ ＰＯＭＩＮＯ ｐｒｏｄｕｃｔ
参数 ＢＴＨ⁃ＯＭＩ ＤＯＭＩＮＯ ｖ２ ＰＯＭＩＮＯ
ＮＯ２、气压、温度和相对湿度廓线 ＷＲＦ⁃ＣＭＡＱ（４ ｋｍ×４ ｋｍ） ＴＭ４（３°×２°） ＧＥＯＳ⁃Ｃｈｅｍ（２５ ｋｍ～５０ ｋｍ）
地表气压 ＷＲＦ⁃ＣＭＡＱ（４ ｋｍ×４ ｋｍ） ＴＭ４（３°×２°） ＧＥＯＳ⁃Ｃｈｅｍ（２５ ｋｍ～５０ ｋｍ）
地表反照率 ＯＭＬＥＲ ｖ３（０．５°×０．５°） ＯＭＬＥＲ ｖ１（０．５°×０．５°） ＭＣＤ４３Ｃ２ ｃ５（０．０５°×０．０５°）
气溶胶光学参数 ＧＥＯＳ⁃Ｃｈｅｍ（２５ ｋｍ～５０ ｋｍ）

２．２　 ＷＲＦ⁃ＣＭＡＱ 化学传输模拟

ＷＲＦ⁃ＣＭＡＱ 多尺度化学传输模拟用于支持

ＮＯ２柱浓度反演中对流层 ＡＭＦ 的计算．其中 ＷＲＦ 模

型（ ｈｔｔｐ： ／ ／ ｗｗｗ． ｗｒｆ⁃ｍｏｄｅｌ． ｏｒｇ ／ ） 使用 ３． ５． １ 版本，
ＣＭＡＱ 模型 （ ｈｔｔｐ： ／ ／ ｗｗｗ． ｃｍａｓｃｅｎｔｅｒ． ｏｒｇ ／ ｃｍａｑ ／ ） 使

用 ５．０ ．１版本 ．模拟基于３层嵌套网格（图１）进行，

图 １　 ＷＲＦ⁃ＣＭＡＱ３ 层嵌套模拟区域设置（ａ．嵌套区域空间范围，背景为 ＤＯＭＩＮＯ ｖ２ ＮＯ２对流层垂直柱浓度，ｂ．第 ３ 层嵌套区域）

注：第一层嵌套区域覆盖中国地区（６８．３°Ｅ～１５１．７°Ｅ， １０．４°Ｎ～５４．０°Ｎ）
Ｆｉｇ．１　 Ｄｏｍａｉｎｓ ｏｆ ｔｈｅ ｔｒｉｐｌｅ⁃ｎｅｓｔｅｄ ＷＲＦ⁃ＣＭＡＱ ｓｉｍｕｌａｔｉｏｎｓ （ａ． ｓｐａｔｉａｌ ｃｏｖｅｒａｇｅ ｏｆ ｔｈｅ ｔｒｉｐｌｅ⁃ｎｅｓｔｅｄ ｄｏｍａｉｎｓ ｗｉｔｈ ＤＯＭＩＮＯ ｖ２ ＮＯ２ ＴＶＣＤｓ ａｓ

ｂａｃｋｇｒｏｕｎｄ， ｂ． ｄｏｍａｉｎ ３ ｆｏｒ ｔｈｅ Ｂｅｉｊｉｎｇ⁃Ｔｉａｎｊｉｎ⁃Ｈｅｂｅｉ ｒｅｇｉｏｎ）
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第 １ 层覆盖中国地区，水平分辨率为 ３６ ｋｍ×３６ ｋｍ；
第 ２ 层覆盖中国东部地区，水平分辨率为 １２ ｋｍ×１２
ｋｍ；第 ３ 层覆盖京津冀地区，水平分辨率为 ４ ｋｍ×４
ｋｍ．模型垂直方向从地表延伸至对流层顶，分为 １４
层．模拟时段为 ２０１１—２０１７ 年，其中 ２０１３ 年模拟实

验执行 ３ 层嵌套，其余年份仅在第 １ 层执行．为保证

空间分辨率的一致性，本研究处理模型输出时依据

２０１３ 年第 ３ 层模拟结果的月均空间分布，将其他年

份第一层模拟输出降尺度至 ４ ｋｍ×４ ｋｍ． 其他模型

配置、输入数据及模型验证参照先前研究（ Ｚｈｅｎｇ
ｅｔ ａｌ．， ２０１５）．
２．３　 ＮＯｘ排放强度反演

本研究使用参数化二维高斯函数 （ Ｆｉｏｌｅｔｏｖ
ｅｔ ａｌ．， ２０１１； Ｆｉｏｌｅｔｏｖ ｅｔ ａｌ．， ２０１３； Ｚｈａｎｇ ｅｔ ａｌ．，
２０１８）模拟城市周围 ＮＯ２柱浓度的筛减扩散形态：

ｆ ｘ，ｙ( ) ＝
ＭＮＯ２

２π σｘ σｙ １ － ρ２
×

ｅｘｐ － １
２ １ － ρ２( )

ｘ － ｘ０( ) ２

σｘ
２

＋
ｙ － ｙ０( ) ２

σｙ
２

－

２ρ ｘ － ｘ０( ) ｙ － ｙ０( )

σｘ σｙ

é

ë

ê
ê
ê
ê
ê

ù

û

ú
ú
ú
ú
ú

æ

è

ç
ç
ç
çç

ö

ø

÷
÷
÷
÷÷

＋ Ｚ０

（２）
式中， ｘ０ ， ｙ０ 为排放中心的坐标； σｘ ， σｙ 为尺度参

数，表征柱浓度从排放中心向四周扩散的距离； ρ 为

角度参数，表征二维柱浓度场对称轴相对于模型坐

标系的旋转角度； ＭＮＯ２
表征城市排放的 ＮＯ２分子总

数，即排放负荷；ｆ 为高斯函数模拟得到的 ＮＯ２柱浓

度二维分布．通过在 ｆ 和 ＢＴＨ⁃ＯＭＩ 柱浓度数据之间

进行最小二乘非线性拟合，城市 ＮＯ２排放负荷可作

为拟合参数得以求解．依据质量守恒原则，ＮＯ２排放

负荷应为排放强度和生命周期的乘积．因此，城市

ＮＯｘ排放强度可按照式（３）计算得到：

ＥＮＯｘ
＝ α·

ＭＮＯ２

τ
（３）

式中， ＥＮＯｘ
表示 ＮＯｘ排放强度； α 表示 ＮＯ２和 ＮＯｘ之

间经验转换因子，取 １．３２（ Ｌｉｕ ｅｔ ａｌ．， ２０１６）； τ 为

ＮＯ２的化学生命周期，由尺度参量和平均风速做商

（Ｚｈａｎｇ ｅｔ ａｌ．， ２０１８）求得（式（４））．平均风速数据取

自 ＥＲＡ Ｉｎｔｅｒｉｍ 再分析资料（Ｄｅｅ ｅｔ ａｌ．， ２０１１）．

τ ＝
σｘ

２ ＋ σｙ
２

ｖ
（４）

北京、天津、唐山和石家庄市 ＮＯ２对流层垂直柱

浓度由市辖区向四周辐射，在卫星图片中呈现为大

型点源的空间分布形态．基于这一分布特点，本研究

利用上述参数化二维高斯函数和 ＢＴＨ⁃ＯＭＩ 柱浓度

数据反演这 ４ 个重点城市的 ＮＯｘ排放强度．为支持

排放源强的时间变化分析，本研究在 ２０１１—２０１７ 年

间以 ３ 年滑动平均方式执行排放反演． 同时，夏季

ＮＯｘ化学生命周期较短，城市 ＮＯｘ排放发生化学筛

减的速度较快，致使卫星图像中城市周围 ＮＯ２柱浓

度变化梯度显著，有助于反演模型性能的提升

（Ｂｅｉｒｌｅ ｅｔ ａｌ．， ２０１１）．因此，反演模型仅使用夏季（６
月、７ 月、８ 月）柱浓度数据作为输入．反演实验涉及

４ 个目标城市、 ５ 个时间窗口 （ ２０１１—２０１３ 年、
２０１２—２０１４ 年、 ２０１３—２０１５ 年、 ２０１４—２０１６ 年、
２０１５—２０１７ 年），共计 ２０ 次拟合操作．参照目标城

市 ＮＯ２柱浓度烟羽的尺寸和先前研究（Ｚｈａｎｇ ｅｔ ａｌ．，
２０１８），最小二乘拟合窗口的半径设置为 ５５ ｋｍ．

高斯拟合方法反演城市 ＮＯｘ排放速率的不确定

度主要来自如下 ４ 个方面（Ｂｅｉｒｌｅ ｅｔ ａｌ．， ２０１１； Ｌｉｕ
ｅｔ ａｌ．， ２０１６）：①拟合窗口大小的确定；②再分析风

速资料；③最小二乘拟合；④ＮＯ２ ／ ＮＯｘ比例因子经验

值．二维高斯排放反演的结果对拟合窗口大小较为

敏感．本研究基于拟合窗口半径初值，对半径进行 ２５
ｋｍ 的正负扰动，并计算拟合窗口变化对排放速率反

演结果的相对影响．最小二乘拟合的不确定性用柱

浓度模拟结果和 ＢＴＨ⁃ＯＭＩ 观测之间的相对偏差衡

量．再分析风速资料和 ＮＯ２ ／ ＮＯｘ比例因子的不确定

性参照先前中国地区反演研究（Ｌｉｕ ｅｔ ａｌ．， ２０１６），
分别取 ２０％和 １０％．本研究假设各类不确定性之间

相互独立，对其求平方和后再开方得到排放速率反

演值的最终不确定度．
２．４　 地基 ＮＯ２对流层垂直柱浓度数据

本研究利用多轴吸收差分光谱（ＭＡＸ⁃ＤＯＡＳ）
ＮＯ２柱浓度观测资料对 ＢＴＨ⁃ＯＭＩ 进行验证． ＭＡＸ⁃
ＤＯＡＳ 技术通过分析不同高度角下穿过大气层到达

地面的太阳光谱提取对流层污染物的丰度信息，是
一种准确、有效的对流层 ＮＯ２柱浓度观测手段，且常

用于卫星反演结果的验证评估 （王婷等， ２０１４）．
ＭＡＸ⁃ＤＯＡＳ 数据由中科院大气物理研究所香河

（１１６．９５°Ｅ，３９．７５°Ｎ）大气探测综合试验站提供，数
据时段覆盖 ２０１２ 年全年，具体测量原理和方法可参

见相关文献（王婷等， ２０１４）．ＭＡＸ⁃ＤＯＡＳ 数据在当

地时间 １３：００—１４：００ 取算数平均，并按站点位置和

网格化 ＯＭＩ 资料配准．
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３　 结果与讨论（Ｒｅｓｕｌｔｓ ａｎｄ ｄｉｓｃｕｓｓｉｏｎ）

３．１　 ＢＴＨ⁃ＯＭＩ 柱浓度的验证评估

依照 ２．４ 节介绍的数据配准方法，２０１２ 年香河

站 ＭＡＸ⁃ＤＯＡＳ 资料和 ＢＴＨ⁃ＯＭＩ、 ＤＯＭＩＮＯ ｖ２ 及

ＰＯＭＩＮＯ 柱浓度卫星资料共完成 １７ 次时空匹配，其
中观测时间覆盖四季（冬季 ４ 次、春季 ６ 次、夏季 ２
次、秋季 ５ 次），柱浓度变化范围为 ５．９×１０１５ ～ ７．０４×
１０１６ ｍｏｌｅｃｓ·ｃｍ－２ ．验证结果显示，ＢＴＨ⁃ＯＭＩ、ＤＯＭＩＮＯ
ｖ２ 和 ＰＯＭＩＮＯ 数据均能较好地捕捉香河站 ＭＡＸ⁃
ＤＯＡＳ 观测结果的时间变化 （图 ２ａ）． ＢＴＨ⁃ＯＭＩ 和

ＭＡＸ⁃ＤＯＡＳ 观 测 之 间 决 定 系 数 达 ０． ７４， 高 于

ＰＯＭＩＮＯ 和 ＤＯＭＩＮＯ ｖ２ 产品的 ０． ７２ 和 ０． ３９ （图

２ｂ），证明柱浓度反演时使用高分辨率 ＷＲＦ⁃ＣＭＡＱ
模型（４ ｋｍ×４ ｋｍ）的气象化学输出作为对流层 ＡＭＦ
计算的输入能够提升产品捕捉 ＮＯ２柱浓度时间变化

的能力． ＢＴＨ⁃ＯＭＩ 较 ＭＡＸ⁃ＤＯＡＳ 观测平均偏低

２１．７％．２０１１—２０１６ 年（ＰＯＭＩＮＯ 仅更新至 ２０１６ 年）
ＢＴＨ⁃ＯＭＩ 柱浓度较 ＰＯＭＩＮＯ 平均偏低 １１． ５％，较
ＤＯＭＩＮＯ ｖ２ 平均偏低 ２４．５％．上述结果表明，ＯＭＩ 产
品和 ＭＡＸ⁃ＤＯＡＳ 观测相互之间的相对偏差均在

±３０％范围之内，和全球业务化产品 ＮＡＳＡ ＯＭＮＯ２
在华北地区的验证结果水平相当（Ｉｒｉｅ ｅｔ ａｌ．， ２００８）．
综上，本研究基于高分辨率 （ ４ ｋｍ × ４ ｋｍ） ＷＲＦ⁃
ＣＭＡＱ 模拟资料重构大气质量因子显著改善了

ＤＯＭＩＮＯ ｖ２ 捕捉京津冀地区 ＮＯ２柱浓度时间变化

的能力．但 ＢＴＨ⁃ＯＭＩ 计算 ＡＭＦ 时未直接考虑气溶

胶光学效应和地表反射各向异性的影响，是导致其

数据精度较 ＰＯＭＩＮＯ 无显著提升的可能原因，在高

分辨尺度下将气溶胶光学效应和地表反射各向异

性数据纳入 ＡＭＦ 计算是研究下一步的重点改进

方向．

图 ２　 ＯＭＩ ＮＯ２对流层垂直柱浓度数据的验证评估（ａ．２０１２ 年 ＭＡＸ⁃ＤＯＡＳ 数据和 ＯＭＩ 柱浓度资料的时间序列对比，ｂ． ２０１２ 年 ＭＡＸ⁃ＤＯＡＳ

数据和 ＯＭＩ 柱浓度资料的散点对比）
Ｆｉｇ．２　 Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎ ｂｅｔｗｅｅｎ ＯＭＩ ｒｅｔｒｉｅｖａｌｓ ｏｆ ＮＯ２ ＴＶＣＤｓ ａｎｄ ｃｏｌｌｏｃａｔｅｄ ＭＡＸ⁃ＤＯＡＳ ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｓ （ａ． ｔｉｍｅ ｓｅｒｉｅｓ ｏｆ ＯＭＩ ｒｅｔｒｉｅｖａｌｓ ａｎｄ ＭＡＸ⁃ＤＯＡＳ

ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｓ ｄｕｒｉｎｇ ２０１２，ｂ． ｓｃａｔｔｅｒ ｐｌｏｔｓ ｏｆ ｔｈｅ ＯＭＩ ｒｅｔｒｉｅｖａｌｓ ａｎｄ ＭＡＸ⁃ＤＯＡＳ ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｓ ｄｕｒｉｎｇ ２０１２）

３．２　 京津冀地区对流层 ＮＯ２垂直柱浓度时空演变

基于 ＢＴＨ⁃ＯＭＩ，本研究对京津冀地区 ２０１１—
２０１７ 年对流层 ＮＯ２垂直柱浓度的时空演变进行分

析．为降低卫星资料不确定性的影响，柱浓度反演结

果小于 １．０×１０１５ ｍｏｌｅｃｓ·ｃｍ－２的网格不纳入分析范

畴．如图 ３ 所示，京津冀地区 ＮＯ２对流层垂直柱浓度

在北京⁃天津⁃唐山及石家庄⁃邢台⁃邯郸形成两个核

心污染高值区．保定、廊坊、秦皇岛、沧州和衡水分布

在东南部的污染背景中，构成污染次高值区．而位于

西北部和北部的张家口和承德相对较为清洁，仅在

对应的市辖区出现局地污染峰值．京津冀地区除张

家口和承德市外，对流层 ＮＯ２污染负荷均较高，在

２０１１—２０１７ 年间柱浓度平均达 １０１６ ｍｏｌｅｃｓ·ｃｍ－２数

量级．此外，京津冀地区 ＮＯ２柱浓度空间分布存在城

郊差异，市辖区由于机动车的排放活动柱浓度一般

高于相邻的郊区．
京津冀地区 ＮＯ２ 对流层垂直柱浓度均值从

２０１１ 年的 １．０２×１０１６ ｍｏｌｅｃｓ·ｃｍ－２下降至 ２０１７ 年的

７．４３×１０１５ ｍｏｌｅｃｓ·ｃｍ－２，整体降幅达 ２７．２％．受到行

异常问题和其他筛选条件（２．１ 节）影响，ＢＴＨ⁃ＯＭＩ
资料在京津冀地区平均每年的有效数据天数仅为

７４ ｄ．为尽量减小上述时间采样偏差的影响，降低分

析结论的不确定性，本研究以 ３ 年为时间窗口计算

２０１１—２０１７ 年京津冀地区 ＮＯ２柱浓度的时间变化．
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２０１１—２０１３、２０１３—２０１５ 和 ２０１５—２０１７ 年京津冀地

区柱浓度均值分别达 ９．７×１０１５、８．４×１０１５和 ７．６×１０１５

ｍｏｌｅｃｓ·ｃｍ－２，呈逐步下降趋势．从图 ３ｄ 可以看出，研
究时段 ＮＯ２柱浓度的下降主要发生在北京⁃天津⁃唐
山和石家庄⁃邢台⁃邯郸两个核心污染高值区、秦皇

岛和张家口市市辖区及保定市的西南部，其中平均

柱浓度水平最高的石家庄⁃邢台⁃邯郸高值区降幅也

最为显著．在对流层 ＮＯ２垂直柱浓度下降的整体趋

势下，不同城市行政边界内柱浓度均值的时间变化

存在一定差异．如图 ４ 所示，京津冀地区 １３ 个城市

ＮＯ２对流层垂直柱浓度均值在 ２０１１—２０１７ 年间的

相对下降幅度在 ４．０％～ ４０．９％之间．其中邢台、石家

庄、邯郸和衡水降幅位列前 ４ 位，平均达 ３８．１％；ＮＯｘ

污染程度最低的承德市平均降幅最小，仅为 ４％；尽
管秦皇岛市市辖区柱浓度在研究时段下降较为显

著，但城市西部污染下降不明显，导致行政区划内

整体降幅较低（６．１％），位列倒数第二．来自唐山市

的污染传输可能是导致该现象的原因．其余城市行

政区划内柱浓度均值的降幅均位于 １０％ ～ ３０％．值
得注意的是，北京、唐山柱浓度降幅明显低于两个

核心污染高值区的其他城市，在下一阶段制订治理

方案时应重点考虑．

图 ３　 ２０１１—２０１７ 年京津冀地区 ＮＯ２对流层垂直柱浓度时空演变（ａ．２０１１—２０１３ 年 ＢＴＨ⁃ＯＭＩ ＮＯ２对流层垂直柱浓度空间分布，ｂ．２０１３—

２０１５ 年 ＢＴＨ⁃ＯＭＩ ＮＯ２对流层垂直柱浓度空间分布，ｃ． ２０１５—２０１７ 年 ＢＴＨ⁃ＯＭＩ ＮＯ２对流层垂直柱浓度空间分布，ｄ． 图（ｃ）和图（ａ）的

差值）
Ｆｉｇ．３　 Ｓｐａｔｉｏｔｅｍｐｏｒａｌ ｖａｒｉａｔｉｏｎ ｏｆ ＮＯ２ ＴＶＣＤｓ ｏｖｅｒ ｔｈｅ ＢＴＨ ｒｅｇｉｏｎ ｄｕｒｉｎｇ ２０１１—２０１７ （ａ． ＮＯ２ ＴＶＣＤ ｍａｐ ｄｕｒｉｎｇ ２０１１—２０１３，ｂ． ＮＯ２ ＴＶＣＤ ｍａｐ

ｄｕｒｉｎｇ ２０１３—２０１５，ｃ． ＮＯ２ ＴＶＣＤ ｍａｐ ｄｕｒｉｎｇ ２０１５—２０１７，ｄ． Ｄｉｆｆｅｒｅｎｃｅｓ ｂｅｔｗｅｅｎ （ｃ） ａｎｄ （ａ））

　 　 京津冀地区 ＮＯ２柱浓度的季节变化（表 ２）特点

显著，冬季（１２、１、２ 月）、秋季（９、１０、１１ 月）、春季

（３、４、５ 月）和夏季（６、７、８ 月）柱浓度水平依次降

低，其中冬季柱浓度在 ２０１１—２０１７ 年间平均为夏季

的 ２．１ 倍．京津冀地区是典型的人为源污染地带，

ＮＯｘ排放由人为活动主导，闪电和土壤微生物活动

等自然过程贡献较小．冬季为采暖季节，期间煤炭等

燃料使用量较其他季节显著提升，且冬季 ＮＯｘ生命

周期较长，在大气中的化学损耗速率相对于其他季

节较慢．这些因素使得柱浓度呈现冬高夏低的特性．
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中国北方秸秆焚烧活动在秋收季节较为旺盛，是造

成秋季柱浓度高于春季的可能原因．此外，和 ２０１１—
２０１３ 年间平均情况相比，２０１５—２０１７ 年间京津冀地

区冬、秋、夏、春四季 ＮＯ２柱浓度均发生了显著下降，
降幅分别达 ２５．２％、１７．０％、２１．０％和 ２５．０％．

图 ４　 京津冀地区 ２０１１ 年和 ２０１７ 年分城市 ＢＴＨ⁃ＯＭＩ ＮＯ２对

流层垂直柱浓度

Ｆｉｇ．４　 ＢＴＨ⁃ＯＭＩ ＮＯ２ ＴＶＣＤｓ ｏｖｅｒ ＢＴＨ ｃｉｔｉｅｓ ｉｎ ２０１１ ａｎｄ ２０１７

表 ２　 京津冀地区 ２０１１—２０１７ 年分季节 ＮＯ２对流层垂直柱浓度均

值（标准差）

Ｔａｂｌｅ ２　 Ｓｅａｓｏｎａｌ ａｖｅｒａｇｅ （ｓｔａｎｄａｒｄ ｄｅｖｉａｔｉｏｎ） ｏｆ ＮＯ２ ＴＶＣＤｓ ｏｖｅｒ ｔｈｅ

ＢＴＨ ｒｅｇｉｏｎ ｄｕｒｉｎｇ ２０１１—２０１７ １０１５ ｍｏｌｅｃｓ·ｃｍ－２

年份 冬季 春季 夏季 秋季

２０１１—２０１３ １３．５（９．０） ８．４（５．１） ６．２（４．２） １０．６（７．１）

２０１３—２０１５ １１．３（７．７） ７．２（４．５） ５．５（３．６） １０．１（６．２）

２０１５—２０１７ １０．１（６．２） ６．３（４．０） ４．９（２．９） ８．８（５．７）

３．３　 重点城市 ＮＯｘ排放强度变化

反演结果显示，２．３ 节中的参数化二维高斯函

数对北京、天津、唐山和石家庄市周围的 ＮＯ２对流层

垂直柱浓度空间分布模拟效果较好，模拟结果和

ＢＴＨ⁃ＯＭＩ 数据之间的拟合相关系数达 ０．８６±０．０３．
２０１１—２０１７ 年，北京、天津、唐山和石家庄市 ＮＯｘ化

学生命周期均值达 ６．３ ｈ，和先前中国地区反演研究

（Ｌｉｕ ｅｔ ａｌ．， ２０１６）的结果（１．８～７．５ ｈ）及美国东南部

夏季观测研究（Ｒｙｅｒｓｏｎ ｅｔ ａｌ．， １９９８）的结果（４ ～ ６
ｈ）可比．四城市 ＮＯｘ排放强度的反演结果和 ＭＥＩＣ
网格化排放数据较为一致，二者皮尔逊相关系数达

０．７，卫星反演结果较 ＭＥＩＣ 平均偏低 １３．９％．北京、
天津、唐山和石家庄市 ２０１１—２０１３ 年间 ＮＯｘ平均排

放强度分别为 １０８．３、１３９．５、２４１．４ 和 １７８．６ ｍｏｌ·ｓ－１，
而 ２０１５—２０１７ 年间分别下降至 ９８．０、１０８．２、１９７．６
和 ８５．８ ｍｏｌ·ｓ－１，降幅分别达 ９．５％、２２．４％、１８．１％和

５１．９％．其中，“ｍｏｌ·ｓ－１”即为“摩尔 ／秒”，代表单位时

间城市排放 ＮＯｘ的物质的量．从图 ５ 可以看出，４ 城

市 ＮＯｘ排放强度卫星反演结果的不确定性度分别为

３５．９％ ± ３． ６％、１０７． ３％ ± ４０． ２％、７９． ５％ ± ２３． ２％ 和

３７．０％±１４．１％，均大于其和 ＭＥＩＣ 清单的平均绝对

偏差．本研究对反演结果的时间序列进行变化趋势

的线性拟合，着重分析排放速率在研究时段的整体

下降趋势．线性拟合结果表明，北京、天津、唐山和石

家庄市在研究时段 ＮＯｘ排放强度每 ３ 年的下降速率

分别为 １．５％、７．１％、５．９％和 ２１．８％．其中，北京、天津

和唐山市排放速率降幅的反演结果和 ＭＥＩＣ 清单一

致性较高，但二者在石家庄市出现了显著差异．
ＭＥＩＣ 清单中石家庄市 ２０１５—２０１７ 年间 ＮＯｘ平均排

放速率较 ２０１１—２０１３ 年间相对下降了 ２３．４％，而反

演结果中降幅达 ５１．９％．这一差距的来源可能是由

于 ＭＥＩＣ 清单对排放趋势估计的不确定性导致的．
３．４　 ＮＯｘ 污染演变的影响因素分析

ＮＯｘ污染和人类生产生活、社会经济发展高度

相关．根据公开统计数据，２０１１—２０１７ 年京津冀地区

生产总值、城镇人口和机动车保有量分别增加了

５８．５％、１９．１％和 ３８．６％，而同时段 ＮＯ２对流层垂直

柱浓度下降了 ２７．２％，重点城市的 ＮＯｘ排放速率也

显著降低．上述社会经济指标相较于 ＮＯ２卫星信号

的相反变化趋势和污染控制政策的有效实施关联

紧密．２０１１ 年末，“十二五”规划以京津冀为重点防

控区域，提出加大 ＮＯｘ 减排力度． ２０１３ 年“大气十

条”颁布后，北京、天津市和河北省分别出台了北京

市 ２０１３—２０１７ 清洁空气行动计划》、《天津市清新

空气行动方案》和对应的《大气污染防治行动计划

实施方案》，并在 ２０１３—２０１７ 年间采取了电厂超低

排放改造、落后产能淘汰、严控机动车保有量、严格

实施机动车排放标准、加速淘汰黄标车及老旧车、
燃煤锅炉整治和对钢铁、水泥、玻璃行业进行脱硝

改造升级等一系列措施．这些治理政策推动了京津

冀地区 ２０１１—２０１７ 年各部门 ＮＯｘ排放的削减，在保

证经济持续发展的同时，使 ＮＯｘ污染得到改善．如图

６ 所示，依据清华大学 ＭＥＩＣ 排放清单，２０１５—２０１７
年间京津冀地区 ＮＯｘ 排放量均值相对于 ２０１１—
２０１３ 年间下降了 ２２．０％，和卫星柱浓度反演结果中

２２． １％ 的降幅一致． 其中，电力部门排放下降了

６０．１％，贡献了总减排量的 ６３．７％；交通和工业部门

排放分别下降了 １２．５％和 ８．４％，分别贡献了总减排

量的１６．５％和 １７．０％．电力部门采取电厂超低排放改

造措施在研究时段取得了显著的减排效果，是京津

冀地区 ＮＯｘ污染下降的重要影响因素．电力部门在

ＮＯｘ排放总量中的占比由 ２０１１—２０１３ 年间的 ２３．３％
下降至 ２０１５—２０１７ 年间的 １１．９％．而同时段交通和

工业部门的ＮＯｘ 排放降幅较小，其占比由２０１１—
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图 ５　 基于 ＢＴＨ⁃ＯＭＩ的城市 ＮＯｘ排放速率变化趋势

Ｆｉｇ．５　 Ｔｅｍｐｏｒａｌ ｖａｒｉａｔｉｏｎｓ ｏｆ ｃｉｔｙ⁃ｌｅｖｅｌ ＮＯｘ ｅｍｉｓｓｉｏｎ ｓｔｒｅｎｇｔｈｓ ｄｅｒｉｖｅｄ ｆｒｏｍ ＢＴＨ⁃ＯＭＩ ｄｕｒｉｎｇ ２０１１—２０１７

图 ６　 ２０１１—２０１７ 京津冀地区 ＮＯ２对流层垂直柱浓度、分部

门人为源 ＮＯｘ排放量的时间变化情况

Ｆｉｇ．６　 Ｔｅｍｐｏｒａｌ ｖａｒｉａｔｉｏｎ ｏｆ ｔｈｅ ＢＴＨ⁃ＯＭＩ ＮＯ２ ＴＶＣＤｓ ａｎｄ

ｓｅｃｔｏｒ⁃ｓｐｅｃｉｆｉｃ ＮＯｘ ｅｍｉｓｓｉｏｎｓ ｆｒｏｍ ｔｈｅ ＭＥＩＣ ｉｎｖｅｎｔｏｒｙ

ｏｖｅｒ ｔｈｅ ＢＴＨ ｒｅｇｉｏｎ ｄｕｒｉｎｇ ２０１１—２０１７

２０１３ 年间的 ２８．９％、４４．６％上升至 ２０１５—２０１７ 年间的

３２．４％、５２．３％，是下一阶段 ＮＯｘ减排的重点行业对象．
此外，土地覆盖类型能够对 ＮＯｘ排放产生重要

影响 （ Ｈｅａｌｄ ｅｔ ａｌ．， ２０１５ ）． 本 研 究 利 用 高 分 辨

率（１ ｋｍ×１ ｋｍ）土地利用资料 ＨＢＡＳＥ（Ｗａｎｇ ｅｔ ａｌ．，
２０１７）对京津冀各城市地表覆盖和 ２０１１—２０１７ 年间

ＮＯ２柱浓度均值之间的关联进行初步探讨． ＨＢＡＳＥ
是基于 Ｌａｎｄｓａｔ 卫星的数据产品，在全球范围提供

了地理网格被分类为人造陆表的概率，在城市行政

区划内对该概率值和网格面积的乘积进行累加即

得到城市人造陆表面积．结果显示，除北京市外，京
津冀地区 １２ 个城市的归一化人造陆表面积（图 ７ａ）
和 ＮＯ２柱浓度均值之间存在较强的相关关系，二者

间皮尔逊相关系数达 ０．６０（图 ７ｂ）．这在一定程度上

表明地表覆盖是形成京津冀地区 ＮＯｘ排放空间格局

的重要影响因素．但北京市在相关分析中明显偏离

拟合线，说明除了地表覆盖外存在其他影响因素，
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１０ 期 李言顺等：卫星遥感反演京津冀地区 ２０１１—２０１７ 年氮氧化物污染变化

例如城市的产业结构和污染控制水平等．未来研究 应进一步对不同影响因素进行更全面的探讨．

图 ７　 京津冀地区人造陆表空间分布图（ａ）及人造陆表面积（ｋｍ２）和 ＮＯ２柱浓度（ｍｏｌｅｃｓ·ｃｍ－２）之间的相关分析（ｂ）

Ｆｉｇ．７　 Ｈｕｍａｎ ｂｕｉｌｔ⁃ｕｐ ａｎｄ ｓｅｔｔｌｅｍｅｎｔ ｅｘｔｅｎｔ ｏｖｅｒ ｔｈｅ ＢＴＨ ｒｅｇｉｏｎ （ａ） ａｎｄ Ｃｏｒｒｅｌａｔｉｏｎ ａｎａｌｙｓｉｓ ｂｅｔｗｅｅｎ ｈｕｍａｎ ｂｕｉｌｔ⁃ｕｐ ａｒｅａ ａｎｄ ＮＯ２ ＴＶＣＤ ｌｅｖｅｌ

ａｍｏｎｇ ＢＴＨ ｃｉｔｉｅｓ （ｂ）

４　 结论（Ｃｏｎｃｌｕｓｉｏｎｓ）

１）同时将 ＮＯ２先验廓线、气压、温度和相对湿度

垂直廓线 ４ 项 ＡＭＦ 辅助参数的空间分辨率提升至

局地分辨率级别能够显著改善 ＯＭＩ 捕捉 ＮＯ２对流

层垂直柱浓度时间变化的能力．未来区域反演研究

计算 ＮＯ２对流层 ＡＭＦ 时应在高分辨率下对辅助输

入参数进行时空表征．此外，本研究的反演实验未显

式考虑气溶胶光学效应和地表反射各向异性对

ＡＭＦ 的影响，是下一步有必要改进的方向．
２）京津冀地区 ２０１１—２０１７ 年 ＮＯ２对流层垂直

柱浓度空间分布具备明显的城郊差异，北京⁃天津⁃
唐山以及石家庄⁃邢台⁃邯郸 ＮＯｘ污染最为严重，保
定、廊坊、秦皇岛、沧州和衡水污染程度次之，张家

口和承德相对较为清洁．京津冀地区 ２０１７ 年 ＮＯ２对

流层垂直柱浓度平均水平相对 ２０１１ 年下降了

２７．２％．２０１１—２０１３ 年，北京、天津、唐山和石家庄

ＮＯｘ平均排放强度分别为 １０８． ３、１３９． ５、２４１． ４ 和

１７８．６ ｍｏｌ·ｓ－１，而 ２０１５—２０１７ 年则下降至 ９８． ０、
１０８．２、１９７．６ 和 ８５．８ ｍｏｌ·ｓ－１ ．京津冀地区 ＮＯｘ污染在

研究时段发生了明显的改善，但不同城市污染改善

程度存在差异，其中北京、唐山柱浓度降幅相对污

染核心高值区其他城市明显偏低，在下一阶段制订

治理方案时应重点考虑．
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ａｅｒｏｓｏｌ ｆｏｒｍａｔｉｏｎ ｄｕｒｉｎｇ ｔｈｅ Ｊａｎｕａｒｙ ２０１３ ｈａｚｅ ｅｐｉｓｏｄｅ ｉｎ Ｎｏｒｔｈ
Ｃｈｉｎａ ［Ｊ］ ． Ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃ Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ ＆ Ｐｈｙｓｉｃｓ， １４（１５）：２０３１⁃２０４９

Ｚｈａｎｇ Ｊ， Ｖａｎ Ｄｅｒ Ａ Ｒ Ｊ， Ｄｉｎｇ Ｊ． ２０１８． Ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ ａｎｄ ｅｍｉｓｓｉｏｎ ｅｓｔｉｍａｔｅｓ
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张强， 耿冠楠， 王斯文，等． ２０１２． 卫星遥感观测中国 １９９６—２０１０ 年

氮氧化物排放变化 ［Ｊ］ ． 科学通报， （１６）：１４４６⁃１４５３
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