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摘要  针对结合星地观测与模型定量模拟消光性气溶胶光学特性及黑碳质量空间分布这一热点问题，利用 TROPOMI
卫星紫外波段观测数据与 AERONET 地基观测数据，基于“核-壳”假设下的米散射模型提出了一种准确量化黑碳气溶胶

质量空间分布的模拟方法，并对北京、香港、首尔三个站点的模拟结果进行分析与验证。多源数据约束后米散射模型模

拟得到的结果显示：北京的吸收系数在 0. 04~0. 13 之间，香港的吸收系数整体小于 0. 08，首尔的吸收系数介于 0. 02~
0. 06 之间。计算得到的黑碳气溶胶柱内质量空间分布结果显示：北京站黑碳气溶胶柱内质量在 200~600 kg/grid 之间，

香港站黑碳气溶胶柱内质量在 180~650 kg/grid 之间，首尔站黑碳气溶胶柱内质量在 300 kg/grid 以下。结合卡尔曼滤波

排放清单与一阶箱模型对黑碳气溶胶柱内质量结果进行间接验证，计算得到的黑碳气溶胶生命周期为 1~4 d 不等，符合

其在大气中的真实状态，说明结果具有一定可靠性。通过对比加入 TROPOMI 紫外波段卫星观测数据前后对模型进行

约束得到的粒径分布及吸收系数结果的差异发现：加入紫外波段观测数据对模拟结果具有一定增强作用。所提方法模

拟结果良好，方案具有一定应用潜力。
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1　引          言
消光性气溶胶能够影响能见度，其导致的大气污

染，如，1952 年伦敦烟雾事件、洛杉矶光化学烟雾事件

以及我国改革开放后常发生的大规模重度空气污染事

件等，会对人体健康造成严重危害［1-3］。除此之外，消

光性气溶胶可通过直接和间接辐射效应影响气候［4-5］。

因此，定量评估消光性气溶胶的光学特性及时空分布

对复合型大气污染防治和治理决策制定来说有重要

意义。

由于消光性气溶胶物理化学特性的动态变化以及

时间与空间上的不均匀分布，对其辐射强迫的模拟存

在很大不确定性［6-7］。而黑碳气溶胶作为最重要的消

光性气溶胶，其在大气中发生的一系列物理［8-9］与化学

过 程［10-11］使 其 在 全 球 范 围 内 的 时 空 分 布 差 异 性 显

著［12-14］，难以准确定量估算其粒径分布、化学组分与混

合形态，给卫星遥感的精确反演带来了较大困难［15］。

其中部分原因在于：现今主流的大气模型或遥感观测

原始数据处理算法将气溶胶的粒径分布特征分为粗模

态与细模态，且粒径的分布遵循单峰对数正态分布，与

实际情况存在一定差异［16-17］。除此之外，普遍的模式

模拟和辐射传输方程均假设消光性气溶胶以外混态形

式存在［18-19］，而研究表明，特别是在污染事件发生频繁

的地区（东亚、南亚及东南亚等），以黑碳为核心，硫酸

盐、硝酸盐等散射性气溶胶为涂层的“核-壳”混合态最

能代表消光性气溶胶的存在状态［20-21］。对气溶胶存在

状态的粗略假设不仅会令大气中气溶胶数密度与质量

浓度的模拟结果存在很大误差，还会给整体辐射强迫

的估计带来较大不确定性。

因此，准确量化大气中消光性气溶胶的光学特性

及黑碳气溶胶柱总信息有助于分析大气中的污染物来

源，掌握气溶胶成分及区域污染特征。本研究基于

“核-壳”假设（黑碳为“核”，硫酸盐或硝酸盐为“壳”）下

的米散射模型，结合多波段（340、388、440、675、870、
1020 nm）地基和卫星遥感观测数据对消光性气溶胶

的光学特性进行模拟和约束，准确量化了黑碳气溶胶

的空间分布特征，提出了一套精细化的黑碳气溶胶质

量浓度空间分布格局模拟方案，为高精度本地化黑碳
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排放清单的制定及空气质量问题改善提供理论支撑。

2　研究区域与数据

2. 1　研究区域

本研究主要集中于东亚的三个区域：1）京津冀区

域。该区域消光性气溶胶的主要来源包括工业源、交

通源和生物质燃烧源，同时区域输送也存在显著影响。

2）珠三角区域。该区域普遍存在区域性大气复合污

染。3）首尔。该区域消光性气溶胶来源以交通源为

主，其次为工业、能源及生物质燃烧。以 AERONET
的三个站点北京、香港、首尔为中心，在其 200 km 范围

区域内展开研究。

2. 2　TROPOMI卫星数据

Sentinel-5P 是欧洲航空局（ESA）于 2017 年 10 月

13 日发射的一颗全球大气污染监测卫星。卫星搭载

有对流层观测仪（TROPOMI，http：//www. tropomi.
eu/），该 观 测 仪 在 三 大 光 谱 内 有 7 个 通 道 ：UV 
（ultraviolet）-1（光谱范围为 270~330 nm，光谱分辨率

为 0. 50 nm）、UV-2（光谱范围为 300~320 nm，光谱分

辨率为 0. 50 nm）、U-VIS（光谱范围为 310~405 nm，

光 谱 分 辨 率 为 0. 55 nm）、VIS（visible，光 谱 范 围 为

405~495 nm，光 谱 分 辨 率 为 0. 55 nm）、NIR1（near 
infrared 1，光谱范围为 675~725 nm，光谱分辨率为

0. 50 nm）、NIR2（光谱范围为 725~775 nm，光谱分辨

率为 0. 50 nm）以及 SWIR（short-wave infrared，光谱范

围 为 2305~2385 nm，光 谱 分 辨 率 为 0. 25 nm）。

TROPOMI 包含三个不同级别的数据产品：Level-0 为

无时间重叠的原始卫星观测数据，主要用于大气校准

测量，不向公众提供；Level-1B 为地理定位和辐射校正

的大气层顶部所有光谱波段的地球辐射以及太阳辐照

度数据；Level-2 包括地理定位的云和气溶胶信息（例

如气溶胶光学厚度及单向粒子散射系数等），可以有效

地观测全球各地大气中的痕量气体成分，加强对气溶

胶和云的观测。

本研究采用 2018 年至 2020 年东亚地区紫外波段

（340、388 nm）的 TROPOMI Level-2 吸收性气溶胶光

学厚度（AAOD）及单向粒子反照率（SSA）数据集，空

间分辨率为 7. 0 km × 3. 5 km。由于黑碳气溶胶在紫

外波段存在相比可见光与近红外波段更加显著的吸收

作用，加入 TROPOMI 紫外波段观测数据可以在更广

的波段范围内得到黑碳气溶胶更完善的模拟结果；且

基于米散射的前提假设（颗粒物的粒径大小约等于入

射光波长），联合 TROPOMI 紫外波段观测数据也可

以有效拓宽所研究的粒子谱，使约束后的结果包含更

小粒径颗粒物的信息。

为更好地体现数据的空间分布，利用双线性插值

的 方 法 将 TROPOMI 卫 星 数 据 重 采 样 为 0. 05° ×
0. 05°，并以 AERONET 站点为中心，在以 200 km 为半

径的区域内对其进行裁剪。

2. 3　AERONET地基数据

AERONET（AErosol Robotic NETwork，https：//
aeronet. gsfc. nasa. gov）全球观测网是由美国国家航空

航天局（NASA）与 LOA-PHOTONS（CNRS）联合建

立的地基气溶胶遥感观测网。它将 Cimel 太阳自动光

度计作为基本测量仪器，基于“朗伯 -比尔定律”，使用

在地面测得的直射太阳辐射在特定波长上对气溶胶光

学厚度等光学参数进行计算。除此之外，AERONET
还可提供结合不同主平面资料反演得到的在 4 个波长

（440、675、870、1020 nm）上的 AAOD、SSA 等信息。

AERONET 可以提供全球分布的气溶胶光学厚度

（AOD）反演产品。最新版本的数据产品具有三个质

量水平：Level 1. 0（未经过过滤云处理和验证的数

据）、Level 1. 5（经过过滤云处理和质量控制的数据）

和 Level 2. 0（经过过滤云处理且经过验证的数据）。

AERONET 对于研究全球气溶胶的传输和辐射效应

以及校验卫星遥感气溶胶结果来说均具有重要作用。

本研究使用 AERONET Version 3 中基于太阳直

射与反演算法的 Level 2. 0 数据产品，选取的数据集包

括 SSA、extinction AOD 与 absorption AOD（均为日均

值）。为将其与卫星数据匹配，研究仅使用 2018 年后

的数据结果。选取的站点信息、时间范围及筛选后的

样本量如表 1 所示。

3　研究方法

3. 1　米散射模型

本研究利用“核 -壳”气溶胶结构下的米散射光学

模型开展消光性气溶胶辐射参数计算。该模型基于米

散射理论，将光波看作电子波，在一定的颗粒物形状和

尺寸决定的边界条件下，对颗粒内部和外部区域的麦

克斯韦方程求解，米散射理论即是在这种情况下对均

匀介质球形颗粒计算其在单色平面波照射下远场的精

确解。米散射理论在大气领域中对通过光散射测量颗

粒大小（激光测粒仪）以及计算不同化学组分颗粒物的

光学参数方面起着非常重要的作用。例如，在已知颗

表 1　筛选后的站点信息

Table 1　Filtered site information
Site

Beijing
Hong Kong Sheung

Seoul SNU

Longitude and latitude
（39. 977°N， 116. 381°E）
（22. 483°N， 114. 117°E）
（37. 458°N， 126. 951°E）

Period
2018-05-02—2019-03-21
2018-05-13—2020-07-23
2018-04-05—2020-06-28

Sample size /d
38
12
78

粒物化学组分及粒径大小的条件下计算颗粒物的散射

系数、吸收系数、消光系数、非对称因子等。

对于半径为 r，复折射指数为 m 的单个球形粒子来

说，当被波长为 λ 的光照射时，米散射系数的计算公

式为

a = m 2 jn ( mx ) [ xjn ( x ) ] ' - jn ( x ) [ mxjn ( mx ) ] '
m 2 jn ( mx ) [ xh ( 1 )

n ( x ) ] ' - h ( 1 )
n ( x ) [ mxjn ( mx ) ] '

，

（1）

b = jn ( mx ) [ xjn ( x ) ] ' - jn ( x ) [ mxjn ( mx ) ] '
jn ( mx ) [ xh ( 1 )

n ( x ) ] ' - h ( 1 )
n ( x ) [ mxjn ( mx ) ] '

，（2）

式中：

jn ( z )= π
2z

Jn + 0.5( z )， （3）

yn ( z )= π
2z

Y n + 0.5( z )， （4）

hn ( z )= jn ( z )+ iyn ( z )， （5）
其中，Jn与 Yn为第一与第二阶贝塞尔函数。此时粒子

的散射系数为

Q sca = 2
x2 ∑

n = 1

∞

( 2n + 1 )( |an |2 + |bn |2 )， （6）

消光系数为

Q ext = 2
x2 ∑

n = 1

∞

( 2n + 1 ) Re ( an + bn )， （7）

式中，Re（·）表示取实数。

在与气溶胶光学特性和粒径分布相关的数值模拟

研究中，最广泛使用的理论是瑞利散射和米散射理

论［22-23］。前者假设被测颗粒的粒径远远小于入射光波

长（例如：可见光作用于臭氧分子或者无线电波作用于

沙尘气溶胶）；后者假设入射光波长约等于粒子粒径

（而非远大于或远小于）。考虑到太阳辐射的能量主要

集中在可见光到近红外波段，沙尘、雨滴、煤烟型气溶

胶等颗粒物与太阳辐射的相互作用则遵循米散射模型

下的米式解［24］。本研究利用基于“核 -壳”假设的米散

射模型，即假设粒子的形态是以黑碳气溶胶为核心，以

硫酸盐或硝酸盐为壳的双层粒子结构［25］，研究表明这

最符合如东亚、南亚以及东南亚等地区污染严重时气

溶胶的存在状态［20，26-27］。

3. 2　星地观测时空匹配

TROPOMI 可以提供过境时推扫区域的 AAOD
与 SSA 值，而 AERONET 可提供基于单个站点的连

续观测数据。在一定的数据匹配与筛选条件下，联合

TROPOMI 卫星数据可将 AERONET 中 SSA 的观测

结果在空间上进行拓展，实现区域内每个格点都存在

6 个波段的观测数据对模型结果进行约束的目标，进

而得到逐格点的粒径分布与光学信息。为了保证卫星

遥感数据与地基观测数据在研究区域的可比性，首先

将站点实测数据与卫星数据进行精准的时空匹配：时

间上，选择与 TROPOMI 过境时间一致的 AERONET

实测数据；空间上，借鉴 TROPOMI 官方验证数据时

采 用 的 方 法（TROPOMI validation report of the 
Aerosol Optical Thickness product， https：//data-

portal. s5p-pal. com/product-docs/aot/s5p_aot_vr_v
1. 0. 0_2022-02-10_signed. pdf），即，将以 AERONET
为中心，半径为 200 km 范围内，经过一定质量筛选后

的 TROPOMI 卫星观测与 AERONET 地基观测数据

以格点为单位联合使用。

然后，对三个区域内的 TROPOMI 与 AERONET
数 据 进 行 筛 选 与 质 量 匹 配 ，具 体 匹 配 原 则 如 下 ：

TROPOMI的 SSA 数据需要满足条件

| STROPOMI 388 - SAERONET 440
| < 0.04， （8）

其 中 ，AERONET 的 SSA 观 测 数 据 的 误 差 范 围

为− 0. 03~ +0. 03［28］，同时假设波段差异（388 nm 与

440 nm）导致的观测差异为 0. 01。当数据满足式（8）
时，认为 AERONET 可在区域内进行拓展使用。同时

为 了 排 除 沙 尘 对 结 果 可 能 产 生 的 影 响 ，剔 除

SAE，440–870<0. 7（SAE，440–870 为两个波段光学厚度比值的

对数除以两个波段比值的对数）的观测值［29］。

3. 3　观测约束的模式模拟方法

选取 50~500 nm（每 10 nm 为一个步长）为“核”的

粒径范围，50~800 nm（每 10 nm 为一个步长）为“壳”

的粒径范围，在逐个粒径组合下开展米散射模型的模

式模拟，得到三个站点的逐日光学参数分布图（未约

束，如图 1 右上角所示）。然后计算 6 个波段［354、
388 nm （TROPOMI） ；1020、870、675、440 nm
（AERONET）］SSA 观 测 数 据 的 最 大 值 与 最 小 值

（VMAX，i， VMIN，i， i=1，2，…，6）。最后利用 6 个波段的

观测数据对模拟结果分别进行约束并取交集，保留同

时落在 6 个波段数据范围（VMAX，i， VMIN，i， i=1，2，…，

6）内的格点，认为其是可能的解（约束后，如图 1 右下

角所示）。具体的技术路线如图 1 所示，其中：Qabs为吸

收系数；Aasy 为非对称参数；SSSA 为单颗粒总消光中散

射部分的占比；AABS 为单颗粒总消光中吸收部分的

占比。

气溶胶柱内的颗粒物数量的计算公式表示为

N col = A AAOD，TROPOMI σ abs， （9）
式中：Ncol为气溶胶柱内粒子数密度；σabs为单个粒子吸

收系数；AAAOD，TROPOMI 为来自 TROPOMI 的 AAOD 数

据。气溶胶柱内粒子质量的计算公式表示为

M = M col N col ， （10）
式中：M 为单个黑碳颗粒的质量；Mcol为气溶胶柱内粒

子总质量。首先结合式（9）计算气溶胶柱内的颗粒物

数量，进一步利用式（10）计算得到气溶胶柱内粒子

质量。

3. 4　一阶箱模型（first-order box model）
箱模型是一种基本的大气扩散模型，可用于计算

某种大气污染物的地面质量浓度。箱模型的基本假设

http://www.tropomi.eu/
http://www.tropomi.eu/
https://aeronet.gsfc.nasa.gov
https://aeronet.gsfc.nasa.gov
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粒物化学组分及粒径大小的条件下计算颗粒物的散射

系数、吸收系数、消光系数、非对称因子等。

对于半径为 r，复折射指数为 m 的单个球形粒子来

说，当被波长为 λ 的光照射时，米散射系数的计算公

式为

a = m 2 jn ( mx ) [ xjn ( x ) ] ' - jn ( x ) [ mxjn ( mx ) ] '
m 2 jn ( mx ) [ xh ( 1 )

n ( x ) ] ' - h ( 1 )
n ( x ) [ mxjn ( mx ) ] '

，

（1）

b = jn ( mx ) [ xjn ( x ) ] ' - jn ( x ) [ mxjn ( mx ) ] '
jn ( mx ) [ xh ( 1 )

n ( x ) ] ' - h ( 1 )
n ( x ) [ mxjn ( mx ) ] '

，（2）

式中：

jn ( z )= π
2z

Jn + 0.5( z )， （3）

yn ( z )= π
2z

Y n + 0.5( z )， （4）

hn ( z )= jn ( z )+ iyn ( z )， （5）
其中，Jn与 Yn为第一与第二阶贝塞尔函数。此时粒子

的散射系数为

Q sca = 2
x2 ∑

n = 1

∞

( 2n + 1 )( |an |2 + |bn |2 )， （6）

消光系数为

Q ext = 2
x2 ∑

n = 1

∞

( 2n + 1 ) Re ( an + bn )， （7）

式中，Re（·）表示取实数。

在与气溶胶光学特性和粒径分布相关的数值模拟

研究中，最广泛使用的理论是瑞利散射和米散射理

论［22-23］。前者假设被测颗粒的粒径远远小于入射光波

长（例如：可见光作用于臭氧分子或者无线电波作用于

沙尘气溶胶）；后者假设入射光波长约等于粒子粒径

（而非远大于或远小于）。考虑到太阳辐射的能量主要

集中在可见光到近红外波段，沙尘、雨滴、煤烟型气溶

胶等颗粒物与太阳辐射的相互作用则遵循米散射模型

下的米式解［24］。本研究利用基于“核 -壳”假设的米散

射模型，即假设粒子的形态是以黑碳气溶胶为核心，以

硫酸盐或硝酸盐为壳的双层粒子结构［25］，研究表明这

最符合如东亚、南亚以及东南亚等地区污染严重时气

溶胶的存在状态［20，26-27］。

3. 2　星地观测时空匹配

TROPOMI 可以提供过境时推扫区域的 AAOD
与 SSA 值，而 AERONET 可提供基于单个站点的连

续观测数据。在一定的数据匹配与筛选条件下，联合

TROPOMI 卫星数据可将 AERONET 中 SSA 的观测

结果在空间上进行拓展，实现区域内每个格点都存在

6 个波段的观测数据对模型结果进行约束的目标，进

而得到逐格点的粒径分布与光学信息。为了保证卫星

遥感数据与地基观测数据在研究区域的可比性，首先

将站点实测数据与卫星数据进行精准的时空匹配：时

间上，选择与 TROPOMI 过境时间一致的 AERONET

实测数据；空间上，借鉴 TROPOMI 官方验证数据时

采 用 的 方 法（TROPOMI validation report of the 
Aerosol Optical Thickness product， https：//data-

portal. s5p-pal. com/product-docs/aot/s5p_aot_vr_v
1. 0. 0_2022-02-10_signed. pdf），即，将以 AERONET
为中心，半径为 200 km 范围内，经过一定质量筛选后

的 TROPOMI 卫星观测与 AERONET 地基观测数据

以格点为单位联合使用。

然后，对三个区域内的 TROPOMI 与 AERONET
数 据 进 行 筛 选 与 质 量 匹 配 ，具 体 匹 配 原 则 如 下 ：

TROPOMI的 SSA 数据需要满足条件

| STROPOMI 388 - SAERONET 440
| < 0.04， （8）

其 中 ，AERONET 的 SSA 观 测 数 据 的 误 差 范 围

为− 0. 03~ +0. 03［28］，同时假设波段差异（388 nm 与

440 nm）导致的观测差异为 0. 01。当数据满足式（8）
时，认为 AERONET 可在区域内进行拓展使用。同时

为 了 排 除 沙 尘 对 结 果 可 能 产 生 的 影 响 ，剔 除

SAE，440–870<0. 7（SAE，440–870 为两个波段光学厚度比值的

对数除以两个波段比值的对数）的观测值［29］。

3. 3　观测约束的模式模拟方法

选取 50~500 nm（每 10 nm 为一个步长）为“核”的

粒径范围，50~800 nm（每 10 nm 为一个步长）为“壳”

的粒径范围，在逐个粒径组合下开展米散射模型的模

式模拟，得到三个站点的逐日光学参数分布图（未约

束，如图 1 右上角所示）。然后计算 6 个波段［354、
388 nm （TROPOMI） ；1020、870、675、440 nm
（AERONET）］SSA 观 测 数 据 的 最 大 值 与 最 小 值

（VMAX，i， VMIN，i， i=1，2，…，6）。最后利用 6 个波段的

观测数据对模拟结果分别进行约束并取交集，保留同

时落在 6 个波段数据范围（VMAX，i， VMIN，i， i=1，2，…，

6）内的格点，认为其是可能的解（约束后，如图 1 右下

角所示）。具体的技术路线如图 1 所示，其中：Qabs为吸

收系数；Aasy 为非对称参数；SSSA 为单颗粒总消光中散

射部分的占比；AABS 为单颗粒总消光中吸收部分的

占比。

气溶胶柱内的颗粒物数量的计算公式表示为

N col = A AAOD，TROPOMI σ abs， （9）
式中：Ncol为气溶胶柱内粒子数密度；σabs为单个粒子吸

收系数；AAAOD，TROPOMI 为来自 TROPOMI 的 AAOD 数

据。气溶胶柱内粒子质量的计算公式表示为

M = M col N col ， （10）
式中：M 为单个黑碳颗粒的质量；Mcol为气溶胶柱内粒

子总质量。首先结合式（9）计算气溶胶柱内的颗粒物

数量，进一步利用式（10）计算得到气溶胶柱内粒子

质量。

3. 4　一阶箱模型（first-order box model）
箱模型是一种基本的大气扩散模型，可用于计算

某种大气污染物的地面质量浓度。箱模型的基本假设

https://data-portal.s5p-pal.com/product-docs/aot/s5p_aot_vr_v1.0.0_2022-02-10_signed.pdf
https://data-portal.s5p-pal.com/product-docs/aot/s5p_aot_vr_v1.0.0_2022-02-10_signed.pdf
https://data-portal.s5p-pal.com/product-docs/aot/s5p_aot_vr_v1.0.0_2022-02-10_signed.pdf
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为：排放到大气中的污染物在“箱体”中与空气均匀混

合，且产生的物质化学性质稳定。其基本公式表示为
dCV

dt
= QA + uC inWH - UCWH， （11）

式中：C 为整个箱体内的污染物质量浓度，单位为

g/m3；Cin为进入箱体的污染物质量浓度，单位为 g/m3；

Q 为 单 位 面 积 污 染 源 的 污 染 物 排 放 率 ，单 位 为

g/m2·s-1；V 为箱子体积，单位为 m3；A 为水平面积

（L×W），单位为 m2；t 为时间，单位为 s；W 为箱体宽

度，单位为 m；L 为箱体长度，单位为 m；H 为箱体高

度，单位为 m；U 为水平风速，单位为 m/s；u 为风速，单

位为 m/s。
故在单位箱体内（A=1、L=1、W=1、H=1），假

设水平风速为 0，简化后的一阶箱模型公式为
dM
dt

= E emission ， （12）

式中：M 为质量浓度；E emission 为排放速率。即

M mass = E emission ⋅ T life time ， （13）
式中：M mass、T life time 分别代表箱内气溶胶颗粒质量浓度

与生命周期。

4　结果与讨论

4. 1　基于 AERONET AOD 的极端污染事件识别

为了将污染天数与洁净天数分开，利用方差最大

化方法对 AERONET 的 AOD 日均值数据产品进行划

分。具体实施方式为：定义大于平均值加一倍标准差

的数据为当次计算的峰值，将峰值通过该种方法再次

进行计算，并重复迭代三次。三次迭代后的结果如图 2
所示，其中：实心圆圈代表对应站点污染最为严重的天

数；三角代表最为洁净的天数；“×”和空心圆圈是基于

第二和第三次迭代后计算的结果，分别代表相对洁净

和污染相对严重的情况。由图 2 可以看出：北京 AOD
的极值范围位于 2. 0~3. 0 之间，最大值约为 2. 8；香港

相对于内陆的北京通风扩散条件较好，筛选后的 AOD
极值分布在 1. 5~2. 5之间；首尔污染时期 AOD 集中在

1. 3~2. 5，同时个别天数也存在大于 3. 0的观测值。

4. 2　米散射模拟结果

基于站点污染严重天数的分类结果（图 2），在

AOD 极值对应的污染严重期间，对三个站点时间上逐

日 、空 间 上 逐 格 点 开 展 米 散 射 模 式 模 拟 。 利 用

TROPOMI 卫星观测与 AERONET 地基观测共 6 个

波段的 SSA 数据集对模拟结果进行约束，将落在观测

值范围之外的数据剔除后，每个格点每天均可得到长

度不等、数据分布不同的符合观测条件的粒子粒径与

对应的光学参数解（图 1）。在此基础上得到了三个站

点的吸收系数与粒径分布。

图 3 为污染严重期间（图 2 中 AOD 实心圆圈部分

对应日期）米散射模型模式模拟得到的吸收系数均值

空间分布图。吸收系数是衡量气溶胶吸收效应的重要

光学参数。吸收性气溶胶吸收能力越强，吸收系数越

大。反演后，北京站点的吸收系数相较于其他三个站

点整体较大，范围主要集中在 0. 05~0. 07 之间，说明

此时消光性气溶胶较多。北京作为城市化水平较高的

经济发达地区，人类排放活动影响较大，且污染事件常

发生在扩散条件较差的气象场［30-31］。香港站点除粤中

部分地区吸收系数大于 0. 2 以外，大部分吸收系数集

中在 0. 1 以下，标准差小于 0. 02。粤港澳大湾区位于

我国南部沿海，夏季高温多雨，冬季温暖少雨，且易受

到台风影响。地形与风场因素是导致香港站点吸收系

数数值较小的主要因素［32］。

图 1　算法流程图

Fig.  1　Flowchart of the algorithm
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4. 3　消光性气溶胶柱内数量空间分布

利用上述计算得到的消光性气溶胶吸收系数，结

合 TROPOMI AAOD 紫外波段数据集，基于式（9）可

计算三个站点的消光性气溶胶柱内数量空间分布。图

4 为计算得到的消光性气溶胶柱内数量空间分布图

（逐个格点结果在时间上取平均［33］）。总体来看，消光

性气溶胶柱内数量呈北京>首尔>香港。北京是我国

北方重要的人口与工业城市集中区之一，污染物排放

图 2　AERONET AOD 的时间序列及分类结果。（a）北京；（b）香港；（c）首尔

Fig.  2　Time series and classification results of AERONET AOD.  (a)Beijing; (b)Hong Kong; (c)Seoul

图 3　米散射模型反演得到的吸收系数（σabs）均值空间分布。（a）北京；（b）香港；（c）首尔

Fig.  3　Spatial distributions of the mean of absorption coefficient σabs from Mie model.  (a) Beijing; (b)Hong Kong; (c) Seoul
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总量较高，人口分布密集，且处于平原与山脉的交接部

位，该地形特征不利于污染物的扩散，一旦出现较差

的气象条件（低风速、低边界层高度、较高的相对湿度

等），很容易形成区域性污染物的堆积［34-36］。北京站

点颗粒物数量总体位于 3×1019~5×1019 grid-1 范围

内。香港由于地理位置优越，扩散条件良好［37-38］，颗

粒物数量相对北京较少，除个别格点出现了 2. 5×
1019 grid-1 以外，整体数值位于 1×1019~2×1019 grid-1

之间。首尔站点颗粒物数量位于 1. 5×1019~3. 0×
1019 grid-1范围内。

4. 4　黑碳气溶胶柱内质量空间分布模拟结果验证与

分析

结合 Cohen等［26］（2014）提出的卡尔曼滤波（KF）黑

碳排放清单和简化后的一阶箱模型公式间接验证计算

得到的黑碳气溶胶柱内质量空间分布结果的可靠性。

图 5 为三个区域空间求和后的黑碳气溶胶柱内质量与

卡尔曼滤波黑碳月排放清单的对比结果。其中：实线

柱代表卡尔曼滤波排放清单结果，对应左侧 y 轴；虚线

柱代表本研究的计算结果，对应右侧 y 轴。由图 5 可以

看出：2018年北京市的黑碳排放总量大致位于 7×105~
9×105 kg/d 范围内，反演得到的黑碳气溶胶柱内质量

在 7×105~11×105 kg 之间不等。根据式（13）估计得

到北京站点黑碳的生命周期在 1. 0~2. 5 d 之间。研究

表明，城市地区对黑碳、有机碳等排放颗粒物的氧化能

力和去除能力都更强［39］，因此，气溶胶具有更短的生命

周期。香港地区黑碳排放稳定在 3. 4 kg/d 左右，反演

的黑碳气溶胶柱内质量在 5. 0~8. 5 kg 之间，同理对黑

碳生命周期的估算结果在 2~3 d 之间。珠江三角洲的

上升气流使得当地排放的黑碳更易被提升到一定高

度，然后转化为云凝结核［40］。首尔站点黑碳排放在

2. 0~2. 5 kg/d 之间，模拟得到的黑碳气溶胶柱内质量

范围为 2~8 kg，此时估计得到的黑碳生命周期在 1~
4 d之间。研究表明，黑碳生命周期小于 5 d时模型的反

演结果与观测结果最为接近［41］。

得到三个站点的气溶胶柱内颗粒物数量空间分布

后，结合米散射模型模式模拟得到的“核-壳”混合态下

黑碳气溶胶的粒径分布（图 1），可计算逐个格点黑碳

气溶胶柱内质量空间分布，如图 6 所示。总体来看：北

京站点黑碳柱内总质量最大，60% 以上的区域质量浓

度值大于 500 kg/grid，河北北部较小；香港站点除了粤

中城市群部分区域（广州、东莞）的黑碳柱内总质量达

到 500 kg/grid 以上，其余地区数值小于 300 kg/grid；
首尔站点的黑碳柱内总质量整体位于 300 kg/grid 以

下。京津冀地区作为我国北方经济的重要核心区，大

气重污染事件频繁发生，且紧挨北京的河北南部保定

一带的重工业区大气质量常年在重度污染水平之上

（400~600 kg/grid）［42-43］。本地排放加上气团移动带来

的来自南部的污染物使得当地常出现复合型大气污

染［44］。冬季华北平原内静稳天气较多，不利于大气污

染物的扩散，加上采暖季节污染物排放的增加使得情

况更加严峻［45］。图 6（b）中，广州地区出现了与北京相

图 4　气溶胶柱内颗粒物数量空间分布。（a）北京；（b）香港；（c）首尔

Fig. 4　Spatial distributions of particulate matter quantity in aerosol column.  (a) Beijing; (b) Hong Kong; (c) Seoul
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似的黑碳质量分布。这是由于广州城区的黑碳主要来

源于化石燃料的燃烧、机动车尾气以及周边地区存在

的一定数量的工业污染源［46］。而靠近珠江三角洲的区

域黑碳质量浓度则明显低于广州市城区的黑碳质量浓

度，这与珠江三角洲较好的扩散条件与季风期的充沛

降水有关。有研究对比了深圳与广州的黑碳质量浓度

地基测量结果，发现前者黑碳质量浓度明显小于后

者［47-48］。首尔的黑碳质量浓度最小。尽管中国与韩国

图 5　黑碳气溶胶（BC）柱内质量与排放清单分布柱状图。（a）北京；（b）香港；（c）首尔

Fig. 5　Distributions of column mass and emission inventory of black carbon (BC).  (a) Beijing; (b) Hong Kong; (c) Seoul

图 6　黑碳气溶胶柱内质量浓度空间分布。（a）北京；（b）香港；（c）首尔

Fig. 6　Spatial distributions of column mass concentration of black carbon.  (a) Beijing; (b) Hong Kong; (c) Seoul
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污染物排放的整体水平近年来均有下降，但我国污染

物的整体排放水平高于韩国［49］。虽然气象场会对污染

物的排放产生显著影响，但排放强度仍是影响污染物

分布的主要因素。

为体现 TROPOMI紫外波段数据对模拟结果的增

强 作 用 ，对 比 仅 利 用 AERONET 观 测 数 据 、联 合

AERONET 与 TROPOMI紫外波段数据两种情况下的

模型约束结果。图 7、8分别为联合TROPOMI与仅利用

AERONET 的粒径范围时间分布图以及吸收系数差值

空间分布图。从图 7可以看出：两种情况下三个站点气

溶胶的粒径范围差异并不大，变化趋势也较为一致。但

与 仅 用 AERONET 进 行 约 束 的 结 果 相 比 ，联 合

TROPOMI卫星数据的结果包含了粒径更小颗粒物的

分布信息。图 8 的吸收系数差值分布也说明了联合

TROPOMI数据对实验结果有增强作用。图 8中，正值

代表加入 TROPOMI约束后的吸收系数（ABS）值小于

仅利用 AERONET 数据约束的 ABS值。从图 8可以看

出，三个站点的差值较小（小于 0. 03）且分布基本为正值。

根据式（9）可知，更小的吸收系数对应更大的颗粒

物柱内数密度。因此，加入紫外波段观测数据进行约

束与未加入紫外波段观测数据约束的结果相比，不仅

涵盖了较小粒径颗粒物对大气的散射作用，还在更宽

粒径谱内计算了气溶胶的总柱数密度，在黑碳质量浓

度的空间分布上也涵盖了更多信息。

5　结          论
本文设计了一种全新的模拟消光性气溶胶光学参

数及黑碳气溶胶质量空间分布的方法。将 TROPOMI

卫星观测数据与 AERONET 地基观测数据作为约束

标准，选取北京、香港、首尔三个站点，首先运行米散射

模型计算了三个站点上万个不同粒径组合下的散射系

数 及 吸 收 系 数 ，利 用 TROPOMI 与 AERONET 的

SSA 观测数据对模型模拟结果进行约束；然后利用约

束后的粒径信息与吸收系数计算各个站点消光性气溶

胶的大气柱内数量空间分布与黑碳质量空间分布。

研究结果表明：1）联合 TROPOMI 卫星紫外观测

数据有助于提升黑碳气溶胶质量浓度和柱内颗粒物数

密度计算的精度，在一定条件下还可以将地基数据在

图 7　联合 TROPOMI 紫外波段数据与仅用 AERONET 观测数据对米散射模型结果进行约束的气溶胶粒径时间分布对比。（a）北

京；（b）香港；（c）首尔

Fig. 7　 Comparison of aerosol particle size distributions between combined TROPOMI UV observation data and only AERONET 
observation data to constrain the results of the Mie model.  (a) Beijing; (b) Hong Kong; (c) Seoul

空间上进行拓展。但是，紫外波段的卫星观测数据产

品及其不确定性的相关研究仍不完善，如何克服卫星

遥感估算中算法的局限性，实现黑碳气溶胶质量浓度

的高精度模拟有待进一步研究。2）所提黑碳气溶胶质

量浓度空间模拟方案具有较好的可靠性和应用前景，

计算得到的黑碳气溶胶生命周期符合其在大气中的真

实状态。但该方案在一定程度上仍然依赖于观测数据

的准确性（已有相关研究提出 AERONET SSA 观测

数据的不确定性范围，但尚缺少对 TROPOMI 紫外波

段 SSA 观测数据不确定性范围的研究结果），在后续

研究中，需要基于更多的观测资料对模型结果进行优

化。3）所使用的“核 -壳”假设在污染较严重天数中具

有较好的代表性（本研究集中于东亚地区），但该混合

态并不能无条件使用，例如，沙尘气溶胶这种以非球形

为主的气溶胶便不再适用米散射的球形粒子假设（本

研究已剔除）。未来可考虑更多不同气溶胶成分情况

下的应用。
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空间上进行拓展。但是，紫外波段的卫星观测数据产

品及其不确定性的相关研究仍不完善，如何克服卫星

遥感估算中算法的局限性，实现黑碳气溶胶质量浓度

的高精度模拟有待进一步研究。2）所提黑碳气溶胶质

量浓度空间模拟方案具有较好的可靠性和应用前景，

计算得到的黑碳气溶胶生命周期符合其在大气中的真

实状态。但该方案在一定程度上仍然依赖于观测数据

的准确性（已有相关研究提出 AERONET SSA 观测

数据的不确定性范围，但尚缺少对 TROPOMI 紫外波

段 SSA 观测数据不确定性范围的研究结果），在后续

研究中，需要基于更多的观测资料对模型结果进行优

化。3）所使用的“核 -壳”假设在污染较严重天数中具

有较好的代表性（本研究集中于东亚地区），但该混合

态并不能无条件使用，例如，沙尘气溶胶这种以非球形

为主的气溶胶便不再适用米散射的球形粒子假设（本

研究已剔除）。未来可考虑更多不同气溶胶成分情况

下的应用。
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Abstract 

Objective　 Light-absorbing aerosols have a huge impact on visibility.  The atmospheric pollution they cause can pose 
serious risks to human health.  Quantitatively assessing the optical properties and spatiotemporal distribution of light-

absorbing aerosols is of vital importance for decision-making in the management and control of complex air pollution.  The 
dynamic changes in the physicochemical properties of light-absorbing aerosols, along with their temporal and spatial 
heterogeneity, introduce significant uncertainties in simulating their radiative forcing.  The challenges arise from difficulties 
in accurately estimating particle size distribution, chemical composition, and mixed state, impeding precise retrievals 
through satellite remote sensing, with common model simulations and radiative transfer equations assuming the presence of 
external mixing for light-absorbing aerosols.  However, research indicates that, especially in regions prone to pollution 
events like East Asia, South Asia, and Southeast Asia, a "core-shell" mixed state, with black carbon as the core and 
scattering aerosols like sulfates and nitrates as the shell, best represents the prevailing state of light-absorbing aerosols.  
Rough assumptions about aerosol states not only introduce significant errors in simulating aerosol number and mass 
concentrations in the atmosphere but also lead to substantial uncertainties in estimating overall radiative forcing.

Methods　 Data from both satellite and in situ measurements are employed in the present study.  First, we employ the 
AERONET aerosol optical depth (AOD) dataset to identify polluted days at three selected sites, and we match it in space 
and time with the single scattering albedo (SSA) dataset combined with the TROPOMI ultraviolet (UV) SSA dataset.  
Second, we utilize the Mie optical model across various combinations of core and shell sizes to establish a preliminary SSA 
map.  Subsequently, we use SSA data from six different wavebands to constrain the SSA output from the Mie model.  All 
calculations are conducted at a daily and grid-level resolution.  Upon obtaining probability distributions for core size, shell 
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size, and their corresponding SSA and absorption coefficient (ABS) values, we then apply spatial relationships between the 
column total absorbing aerosol optical depth (AAOD) from TROPOMI, single-particle absorption, and size distribution.  
This allows us to assess the column value of black carbon mass concentration and particle number concentration.

Results and Discussions　Spatial distribution of the mean absorption coefficient obtained from the Mie model simulations 
during periods of severe pollution shows that the absorption coefficient of the Beijing station is generally higher, with 
values mainly concentrated between 0. 05 and 0. 07.  This indicates a higher presence of light-absorbing aerosols during this 
period.  For the Hong Kong station, most of the absorption coefficients are below 0. 1, with the majority falling below 0. 2 
and a low standard deviation of less than 0. 02.  Factors related to topography and wind patterns are the primary reasons for 
the lower values observed in the Hong Kong station (Fig.  3).  After applying spatial relationships between the column total 
AAOD from TROPOMI, the results show that the particle concentrations in the column at the Beijing station generally 
fall within the range of 3×1019-5×1019 grid−1.  The number concentrations in Hong Kong are relatively lower than those in 
Beijing.  Except for a few grid points where concentrations reach 2. 5×1019 grid−1, the overall value range in Hong Kong 
between 1×1019 and 2×1019 grid−1.  For the Seoul station, particle concentration range is from 1. 5×1019 to 3. 0×
1019 grid−1 (Fig.  4).  By considering the particle size distribution of black carbon aerosols under the "core-shell" mixed state 
simulated by the Mie model, the results of the spatial distribution of black carbon aerosol column mass concentration at 
each grid point (Fig.  6) shows that over 60% of the area of Beijing have concentrations exceeding 500 kg/grid.  In the 
Hong Kong area, apart from certain regions within the Pearl River Delta urban cluster where black carbon column mass 
exceeds 500 kg/grid, the values in other areas are below 300 kg/grid.  In addition, Seoul has an overall column mass 
concentration of less than 300 kg/grid.

Conclusions　Present study utilizes constrained particle size information and absorption coefficients to calculate the spatial 
distribution of atmospheric column mass concentration of light-absorbing aerosols and black carbon at various stations.  It 
presents a novel method for simulating the optical parameters of light-absorbing aerosols and the spatial distribution of 
black carbon aerosol column mass concentration.  The simulated black carbon mass concentration results have a good 
correlation with the Karman Filter emission inventory, with the estimated black carbon lifetime ranging from one to four 
days, which accords with the existence state of black carbon in the real atmosphere.  The calculation results of black carbon 
mass concentration based on the Mie model proposed in this study are great and have certain application potential in the 
future.  By comparing the model-constrained particle size distribution and absorption coefficient results before and after 
incorporating TROPOMI UV satellite observational data, it is demonstrated that by incorporating UV wavelength 
observational data as constraints, compared with results without UV constraints, the outcomes not only encompass the 
scattering effect of smaller-sized particles on the atmosphere but also calculate the total column mass concentration of 
aerosols across a broader particle size spectrum.  Additionally, this approach covers a wider range of information on the 
spatial distribution of black carbon mass concentration.

Key words TROPOMI satellite data; AERONET; black carbon aerosol; Mie model
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