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成都市大气消光系数时间序列随机特性分析
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摘要　对不同湿度条件下消光系数序列演变特性的正确认知是构建大气颗粒物湿度订正模型的前提和基础.利

用成都市人民南路４段环境监测站所提供的２０１３年６月到２０１４年５月逐时(降雨天除外)细颗粒物(PM２．５)浓度

监测数据以及相应的地面能见度、相对湿度观测数据,反演得该区域相应时段单位质量消光系数时间序列.简要

论述了消光系数吸湿过程中的复杂演变性及已有湿度订正模型的非普适性;基于相空间重构理论确定该时间序列

的最佳延迟时间f 和最佳嵌入维数m,据此计算出饱和关联维数、最大Lyapunov指数以及Kolmogorov熵特征量,

其结果显示该序列具有低维混沌的特征;应用Cao方法排除其为非线性序列的可能性;结合替代数据法论证得成

都市单位质量消光系数时间序列为随机序列.该研究结论不仅明晰了单位质量消光系数序列的特性,还为大气颗

粒物湿度订正模型的改进奠定理论基础.
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１　引　　言
大气消光系数是用来衡量大气中气体分子和颗粒物吸收或散射太阳辐射常用的物理量,可导致能见度

降低,包括气体分子的消光系数和颗粒物的消光系数[１].由于在近地层气体分子消光系数对大气消光系数

的的贡献较颗粒物的贡献可忽略不计,故大气消光系数可以作为地面空气中颗粒物污染程度的表征.在近

年来雾霾日益严重的背景条件下,许多学者已围绕该参量进行了大量的研究[２Ｇ４].从美国的IMPROVE计

划起,诸多学者就开始探讨消光系数随颗粒物质量浓度的变化特征[５Ｇ６],研究一致表明两者之间呈现出线性

关系,且灰霾天气时消光系数远大于非霾日.基于消光系数与颗粒物质量浓度之间的统计关系,还可对颗粒

物质量浓度的垂直分布进行反演分析[７Ｇ８].另外,李学彬等[９]基于 Mie散射理论,分析颗粒物粒径大小对大

气消光的影响,深化了对灰霾本质的认识.作为大气的重要组成部分,水汽自身以及颗粒物粒径通过吸湿增

长,均能对大气消光系数产生影响[１０].在吸湿增长阶段,粒子亲水性质的差异会导致不同粒径粒子在不同

相对湿度条件下吸湿增长效率均不同,最终导致在较高相对湿度环境中颗粒物整体的消光系数存在较为复

杂的变化[１１Ｇ１４].因此,在利用能见度或大气光学厚度反演地面颗粒物质量浓度时,必须考虑水汽的影响.目

前的湿度订正模型均带有较大的人为任意性,缺失了在复杂动力学时间序列(消光系数)分析前须对其非线

性演变性质的严格诊断,存在物理机制不明确的弱点,亟待改进.
消光系数序列特性的分析是湿度订正所必需的一项基础性工作,而目前对这一问题的研究鲜有报道.

利用２０１３年６月到２０１４年５月成都市环境监测站所提供的逐时颗粒物浓度监测数据以及同期地面能见

度、相对湿度观测数据,简要论述了颗粒物吸湿中消光系数的复杂演变特性,以及已有订正模型在研究区的

非普适性;利用反演的消光系数数据,基于混沌相空间重构理论,Cao方法及替代数据法着重探讨了该序列

的随机性问题,为湿度订正模型的改进奠定了理论基础.

２　数据来源及处理
所用资料为成都市人民南路４段２０１３年６月到２０１４年５月逐时PM２．５质量浓度、地面能见度监测资

料以及同期温江站气象观测数据,针对数据资料进行质量控制后,获得可用样本合计７３３３个,该时段内的资

料完整率为９８％.针对上述资料,利用Koschmieder′s公式[１５]反演得近地面大气消光系数时间序列

kext＝
３．９１２
VH

, (１)

式中VH 为地面能见度.
大气消光系数与颗粒物成分、质量浓度以及混合状态等因素密切相关,为消除颗粒物成分、质量浓度等

因素对大气消光系数的影响,突出湿度变化在其中的关键作用,进一步计算单位质量大气消光系数:

E＝
kext
CPM２．５

, (２)

式中kext为Koschmieder′s公式反演得到的大气消光系数,CPM２．５为大气细颗粒物质量浓度.假定研究年限

期间,颗粒物粒子化学成分及谱分布恒定,则可认为E 仅随相对湿度发生变化,可反映颗粒物粒子群整体的

吸湿增长的平均效应.

３　消光系数变化复杂性及订正模型的非普适性
自然环境下,燃烧、气粒转化、碰并、光化学反应及多相反应等简单或复杂的物理化学过程均能产生大气

颗粒物或细颗粒物的主要组成部分———二次颗粒物(SFPM)[１６Ｇ１８],生命周期均较短,同时受限于大气氧化能

力的影响,其性质和形态每时每刻均处于变化中,进而导致不同物化反应在不同环境条件(特别是湿度条件)
影响下形成的颗粒物或SFPM的成分、混合比例及粒径大小各异[１８].因此,大气颗粒物可被认为是粒径大

小不一的多种有机或无机粒子的复杂共同体.
大多数对于颗粒物吸湿特性的研究集中在潮解点和吸湿增长两方面.潮解点是粒子吸湿的初始点,当

环境湿度大于粒子潮解点时开始吸湿增长[１９Ｇ２０],且粒子潮解点和颗粒物中粒子成分有关,部分粒子的潮解点
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易受到温度的影响[２１].颗粒物吸湿增长的本质为:当相对湿度达到潮解点后,水汽凝结作用及固液表面的

化学反应和非均向传质过程使颗粒物中亲水性粒子粒径突然增长[２０].粒子亲水性质的差异,导致不同粒径

粒子在不同相对湿度条件下的吸湿增长效率不同[１９Ｇ２０],其吸湿增长随湿度变化也不同[２２].在吸湿增长阶

段,不同粒子混合状态(粒径、种类及混合比例)的差别均能导致颗粒物整体的吸湿性偏离模型结果,相对湿

度的高低亦不是粒子吸湿增长效率的唯一指标,如纳米级无机颗粒的粒径在一定湿度范围内随湿度增加呈

负增长现象[１８],硫酸盐具有很强的吸湿能力,但对于不含硝酸盐的实际大气矿尘中,即使硫酸盐含量很高,
也无法在相对湿度高达９０％的情况下发生吸湿增长现象[２３].Saxena等[２４]证实了颗粒物中部分粒子(主要

为有机成分)在特定情况下也会对其他成分的吸湿增长效率产生影响.
综上所述,颗粒物的吸湿效应中消光系数存在着复杂的演变过程,是水汽条件和颗粒物理化特征综合作

用的结果,其过程具有高度的非线性复杂效应.在大气污染状态下,颗粒物的吸湿增长是一个典型的非平稳

过程,大气消光系数随湿度的变化同样为非平稳变化过程,因此,大气消光系数序列具有较为复杂的形态.
而混沌理论的发展,使人们意识到长期以来研究分析复杂序列的理论与方法存在巨大的缺陷,故而给出了新

的解释和分析方法.目前,国内针对该问题的研究存在应用范围小(仅局限在我国的北方地区)的缺陷;且已

知的湿度订正方法无一例外地忽略了大气消光系数序列的复杂性基本特征;缺失在复杂动力学时间序列(消
光系数)分析前须对其非线性演变性质的严格诊断分析.其订正模型均建立于稳定性假定基础上,带有较大

的人为任意性,有悖于吸湿增长过程的基本性质,这可能是订正模型不具有普适性的重要理论原因.
大气颗粒物污染源种类繁多,如英国环境署发现其国内大气污染源主要为道路源、二次气溶胶源、土壤

源、海水泡沫源等[２５];北京等我国北方城市燃煤源、二次气溶胶源、扬尘源等污染较为显著[２６Ｇ２７];对成都的研

究则显示其污染源主要为建筑源、燃油源、道路源、二次颗粒物源等[２８].大气消光系数与颗粒物污染性质息

息相关,因此,适用于其他地方的湿度订正模型,可能不适用于成都地区,文中验证了常用的两种订正模型在

成都地区的非普适性.两种订正方案订正模型分别为f XRH( ) ＝b０＋b１
１－XRH
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(方案２),其中XRH表示相对湿度.未经湿度订正时,湿消光系数与PM２．５

质量浓度相关系数为０．６４,经由两种订正方案订正后所获取的干消光系数与PM２．５质量浓度的相关系数

分别为０．５７和０．４１.由此可知,现有的湿度订正方案并未在成都地区获取更好的订正效果,反而在一定程

度上恶化了二者的关系.
针对以上两类吸湿性增长模型,结合成都市平均单位质量湿消光系数资料,不难得到该区域平均单位质

量干消光系数随相对湿度的变化关系.如图１(a)所示,方案１订正后的平均单位质量干消光系数随相对湿

度表现为不规则波动;如图１(b)所示,方案２订正后的平均单位质量干消光系数随相对湿度增大而呈现明

显减小趋势.由此可知,现有湿度订正方案并未得到准确的消光系数随相对湿度的变化趋势.

图１　平均单位质量干消光系数随相对湿度变化.(a)方案１;(b)方案２
Fig敭１　Variationofdryextinctioncoefficientwithrelativehumidityinaverageunitmass敭 a Plan１  b plan２

综上所述,大气颗粒物吸湿增长存在复杂的非线性演变过程,赋予了消光系数序列的复杂变化特征,同
时适用于北方地区的湿度订正模型在成都地区未能起到相应的订正效果,即订正模型无法消除相对湿度的
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影响,未达到湿度订正目的.为此引入混沌理论,并在湿度订正前研究分析了复杂动力学时间序列———消光

系数序列基本性质,为改进湿度订正模型奠定理论基础.

４　消光系数时间序列随机特性分析
４．１　相空间重构

相空间重构理论核心思想为:给出时间序列xt１( ) ,xt２( ) ,􀆺,xti( ) ,􀆺,xtn( ) ,计算得适当的延迟时

间f 和嵌入维数m,即可得到重构的m 维相空间即,即

Xti( ) ＝ xti( ) ,xti＋f( ) ,xti＋２f( ) ,􀆺,xti＋ m－１( )f[ ]{ },i＝１,２,􀆺,n－ m－１( )f, (３)
式中f 和m 如何确定是相空间重构中至关重要的部分,可以结合独立法和相关法来共同确定f 和m[２９].

４．１．１　独立法

在相空间重构中,通常使用自相关函数法来求取f 以及伪邻近点法求取m[３０Ｇ３１].通常取自相关系数rf

首次过零时的点为最佳延迟时间f,rf 可表示为

rf ＝∑
n

t＝f＋１
xt( ) －􀭺x[ ] xt－f( ) －􀭺x[ ]/∑

n

t＝１
xt( ) －􀭺x[ ]

２, (４)

式中􀭺x 为数据xti( ) 的均值,n 为数据xti( ) 的长度.计算结果如图２所示.伪邻近点法则是计算不同m 下

伪最邻近点对数占总相点对数的比例,取该比例出现衰减显著减弱时的维数为最佳嵌入维数m,其中,伪最

邻近点是重构空间中相点􀭺xm
i 与最邻相点间距离小于等于RA(序列方差)的点,结果如表１所示.结合图２、

表１可得,成都市单位质量消光系数序列重构空间最佳延迟时间为７,最佳嵌入维数为１２.

图２　成都市单位质量消光系数时间序列自相关函数图

Fig敭２　AutoＧcorrelationfunctionofthetimeseriesofextinctioncoefficientofunitmassinChengdu

表１　伪最邻近点比率随嵌入维数m 的变化

Table１　Variationofthepseudonearestneighborpointratiowiththeembeddingdimension

m １ ２ ３ ４ ５ ６ ７
Ratio ０．８６３２ ０．６１４５ ０．３９７４ ０．３０１６ ０．２４７９ ０．２１１６ ０．１６２５
m ８ ９ １０ １１ １２ １３ １４
Ratio ０．１５１３ ０．１３８６ ０．１０２６ ０．０８５７ ０．０５５７ ０．０５２３ ０．０４６８

４．１．２　相关法

复自相关法在计算f 和m 中具有计算简单、对数据长度无强制要求、抗噪能力强等优点[２９].能较好地

克服消光系数时间序列数据短、噪声大的特点.定义m 维的复自相关法计算公式为

Cm
xx f( ) ＝

１
n∑

n－１

i＝０
∑
m－１

j＝１
xti( ) －􀭺x[ ] xti＋jf( ) －􀭺x[ ] . (５)

取Cm
xx f( ) 的第一个零点为最佳延迟时间f.具体计算步骤如下:

１)f 的选取范围:考虑到单位质量消光系数的特点,f 不会太高,初步确定f 范围为１~１０;

２)对于单位质量消光系数时间序列xt１( ) ,xt２( ) ,􀆺,xti( ) ,􀆺,xtn( ) ,给定嵌入维数m＝５,计算此

维数下的Cm
xx f( ) 值,取其第一个零点的时间作为此嵌入维下的延迟时间f;

３)依次升高嵌入维数(６,７,􀆺,１４),重复步骤２);

０８０１００１Ｇ４
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４)统计出不同嵌入维数m 下的延迟时间f,结果如表２所示.
表２　不同嵌入维数下的延迟时间

Table２　Delaytimeunderdifferentembeddingdimensions

m ５ ６ ７ ８ ９ １０ １１ １２ １３ １４
f ６．２８ ６．４１ ２．０４ １．６８ ３．４１ ５．０１ ３．９１ ６．９９ ５．７３ ７．１６

　　实际情况下,延迟时间f 必须为整数或非常接近整数,结合表２,得出最佳结果为 m＝１０,f＝５和

m＝１２,f＝７.
通过比较两种方法确定出的延迟时间f 和嵌入维数m,可认为成都市单位质量消光系数时间序列重构

空间中的最佳参数为f＝７,m＝１２.

４．２　计算特征量

４．２．１　饱和关联维数

在传统相空 间 重 构 中,若 得 到 的 嵌 入 维 数 m 比 较 小,则 认 为 该 系 统 具 有 混 沌 特 征.通 常 使 用

GrassbergerＧProcacia提出的算法(后文简称GＧP算法)求取关联积分c(r,m),文中采用优化GＧP算法来求

取饱和关联维数[３２],计算公式为

cr,m( ) ＝
２

N ＋１－w( ) N －w( )∑
N

j＝w
∑
N－j

i＝１
H r－‖Xti＋f( ) －Xti( ) ‖[ ] , (６)

式中X(ti)为相点;N 为空间重建后的数据点数目,即N＝n－(m－１)f;r为m 维嵌入空间中的球体的半

径,以X(ti)为中心,作为标度尺度,用于定量描述相点间的距离;H 为阶跃函数,当X＞０时,H(x)＝１,当
X≤０时,H(x)＝０;‖􀅰‖为欧几里德范数;w 为Theiler窗口的大小,物理意义与延迟时间相似,用于排除相

空间中时间间隔小于w 的点对,在这里取w＝t[３３].
计算得成都市单位质量消光系数时间序列在f＝７,m＝１２情况下,其关联维积分D２＝３．１６６６,表明该

时间序列具有混沌特征.

４．２．２　最大Lyapunov指数λ１
最大Lyapunov指数λ１ 是一种常用的、定量描述混沌系统对初始不确定性的放大率的特征量.系统存

在混沌时,肯定存在λ１＞０,通常用 Wolf方法来计算Lyapunov指数,其计算公式可表示为[２９]

λ１＝
１

tM －t０∑
M

i＝１
lg

L′i

Li
. (７)

取Y(t０)为初始点,假定L０ 为其与最近邻点Y０(t０)间的距离,则Li 表示Y(ti)与其最近邻点Yi(ti)间的距

离,追踪Y(t０)和Y０(t０)的时间演化,直到t１ 时刻,间距L′０ 超过某规定值X＞０,(则L′i表示Li 大于X 时

的值),即L′０＝|Y(t１)－Y０(t１)|＞X,保留Y(t１),然后找到Y(t１)的最近邻点Y１(t１),重复上述过程,当Y
(t)到达时间序列的终点N 时停止,假定此时总迭代次数为 M.在f＝７,m＝１２时,计算得最大Lyapunov
指数λ１＝１．１３４１,可见该时间序列具有混沌特征.

４．２．３　Kolmogorov熵

Kolmogorov熵是识别混沌时间序列的一个重要的特征量,可以描述混沌系统的不确定程度.对于有

序系统,K＝０;对于随机系统,K＝∞;混沌系统的K 值介于两者之间,且系统的不确定程度与K 值呈正相

关,计算公式可表示为[３２]

K２＝
１
f
ln

cm r( ) ２

cm＋１ r( ) ２
, (８)

式中f 为延迟时间,cm(r)为嵌入m 维时的关联维积分;cm＋１(r)为m＋１维时的关联维积分.
通常视K 随(m＋１)变化的稳定值作为K 熵的估计值,K２与(m＋１)变化的关系如图３所示.如上所

述,该时间序列的最佳嵌入维数m 为１２,但随着m 的增加,K 值持续上升,无法判定Kolmogorov熵K 值

达到饱和的点,表明该时间序列可能存在随机性.

４．３　Cao方法

Cao方法是一种能成熟应用于判定时间序列非线性混沌特性的方法[３４].该方法基于相空间重构理论,
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图３　(m＋１)与K２ 关系图

Fig敭３　Relationshipbetween m＋１ andK２

得到重构的m 维相空间.定义

E m( ) ＝E∗ m＋１( )/E∗ m( ) , (９)

其中E∗ m( ) ＝
１

N －mf∑
N－mf

i＝１
xi＋mf －xj＋mf ,j为正整数且满足１≤j≤N－mf,Yj(m)是Yi(m)在m 维空

间的最邻近点.
该方法通过E (m)随m 的变化来判定时间序列的性质,若E (m)随嵌入维数m 基本不变化,其值都

接近或等于１,则时间序列是随机的;反之,随m 发生变化,则表明时间序列是非线性的.根据Cao方法排

除了成都市单位质量消光系数时间序列为非线性序列的可能性,如图４所示.

图４　成都市单位质量消光系数的Cao方法计算结果

Fig敭４　CalculationresultsofCaomethodforunitmassextinctioncoefficientinChengdu

４．４　替代数据法

由于在确定时间序列非线性性质时,对于数据长度短、噪声水平高的序列直接采用计算所得的饱和关联

维数、Lyapunov指数等特征量做判据时的可靠性水平较差,甚至可能得出与Kormognov熵和Cao方法相矛

盾的结论[３５],如本文的研究对象———消光系数,因此,需要更加严格的检验方法———替代数据法 [３６],且已有

实例分析验证了该方法的正确性和实用性[３６Ｇ３７].该方法由零假设、替代数据生成算法和检验统计量三个部

分组成.

４．４．１　零假设

Theiler等[３７]提出了三种零假设,替代数据则由相应的零假设得到,其中零假设中的相位随机化方法是

目前应用最广泛的一种方法.其实现步骤为:在原始序列 xi{ } N－１
i＝０ 的离散傅里叶变化的基础上进行相位随

机化处理,̂X f( ) ＝X f( )expiψf( )[ ] ,ψf( )为[０,２π]上服从均匀分布的随机数,再对相位随机化序列进行

傅里叶逆变换得到原始序列的替代数据.

４．４．２　检验统计量

依据零假设生成替代数据,常用的检验统计量有关联维数、Lyapunov指数、预测误差等[３４,３６].采用检

验统计量T 以及关联维数两种结合,确保了检验结果的合理性,其中检验统计量T 为
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T＝
１
N ∑

N

i＝１
xi－􀭺x( )

４/ １
N∑

N

i＝１
xi－􀭺x( ) ２

é

ë
êê

ù

û
úú

２

, (１０)

式中􀭺x 为时间序列 xi{ } N
i＝１ 的均值,若原始序列的T 值落在其替代数据组的T 值分布范围之外,拒绝零假

设;反之,接受零假设.
关联维数作为统计检验量,其计算方法采用GＧP算法.通常定义一个显著性指标Z 来表示原始数据与

替代数据的检验统计量的差异:Z＝ Dorig－‹Dsurr›/σsurr,其中Dorig为原始数据的检验统计量,‹Dsurr›为替

代数据组检验统计量的均值,σsurr为替代数据的检验统计量的方差.当显著性水平为０．０５时,非线性时间序

列的Z＞１．９６;若Z≤１．９６,则可认为原始序列为随机序列.

４．４．３　成都市单位质量消光系数时间序列随机特性分析

通过对单位质量消光系数时间序列的分析,可得出序列可能具有随机性的结论.为验证这一结论的正

确性,应用替代数据法对其做进一步的分析.零假设在９５％的置信水平内有效,依据相位随机化方法,对消

光系数时间序列生成３９组替代数据,结果如图４和表２所示,其中直方图表示替代数据的T 值分布,黑色

方框表示原始数据的T 值分布.图５和表３为分别应用两种检验统计量的分析结果,它们一致表明成都市

单位质量消光系数时序数据是一个随机序列.

图５　成都市消光系数数据的T 统计检验量结果

Fig敭５　TstatisticaltestresultsofextinctioncoefficientdatainChengdu

表３　成都市消光系数数据的随机特性判定表

Table３　DeterminationofthestochasticcharacteristicofthedataofextinctioncoefficientinChengdu

Dataname Dorig ‹Dsurr› σsurr Z
Extinctioncoefficient ３．１６６６ ３．１６５７ ０．０００５ １．８

５　结　　论
利用２０１３年６月到２０１４年５月成都市逐时(降雨天除外)细颗粒物(PM２．５)浓度监测数据以及相应的

地面能见度、相对湿度观测数据,反演得同期单位质量消光系数逐时时间序列.对消光系数吸湿过程中的变

化复杂性进行了简述,同时例证了现有湿度订正模型在成都地区的非适用性,创新性地提出其非适用性可能

源自消光系数序列自身特性.运用相空间重构理论、Cao方法以及替代数据法研究了单位质量消光系数数

据的随机性特征,结果表明,基于相空间重构理论,通过独立法及相关法确定该时间序列的最佳延迟时间f
和最佳嵌入维数m,据此计算饱和关联维数、最大Lyapunov指数以及Kolmogorov熵等特征量,结果表明该

序列具有低维Chaos的特征;另外,结合Cao方法排除了单位质量消光系数时间序列为非线性序列的可能

性,进一步根据替代数据法明确了该序列本质为一随机序列.上述结论不仅明晰了单位质量消光系数序列

的特性,还可为大气颗粒物湿度订正模型的改进奠定坚实的理论基础.
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