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摘要    大气污染危害性本质上是大气污染物对人体健康和人类生存环境的影响. 文章将大气污染与防治分为物

理过程、化学过程和生物过程, 阐述了如何用数学方法与计算机技术描述和计算这3个过程, 对其发展历程及相互

关联进行了系统评述. 综合论述了大气物理、大气化学、源排放清单、大气环境监测、气象场预报、空气质量预

报、源解析与溯源、大气污染对人类健康的影响、大气污染控制等方面的理论、技术和方法的发展沿革、现状与

存在的问题. 由于大气污染与防治物理过程、化学过程、生物过程及其数学描述方法和计算原理等极为复杂又交

错影响制约, 文章提出了大气污染危害性识别与控制的理论框架及核心科学问题, 指出动态排放源清单反演与生

成、颗粒物毒性识别、化学过程数据同化、健康风险预报预警、应急来源解析、动态优化控制等方面的理论、技

术、方法和标准还不成熟, 是未来发展的主要方向. 另外, 文章指出将大气污染物毒性与健康风险直接关联, 可为

大气污染应急优化控制和产业结构调整、能源结构调整与重污染源布局的优化问题提供更加直接和有效的科技支

撑. 本文提出的理论框架及核心科学问题的实现, 将为找准污染源头、实现靶向治理、促进生态文明建设的客观

需要发挥基本作用.  
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大气污染是指大气中一些物质的含量达到有害

程度以至破坏生态系统和人类正常生存与发展的程

度, 对人或物造成危害的现象. 它本质上是大气污染

物通过一系列复杂的物理、化学和生物过程, 造成对

人体健康和人类生存环境的影响[1], 时间尺度上从毫

秒到世纪, 空间尺度上从分子到全球, 是一个典型的

多尺度多相非线性复杂系统问题 . 这些污染物主体

是化学成分, 也含有一部分生物成分. 化学成分可分

为气体和气溶胶两部分, 气溶胶主要有硫酸盐、硝酸

盐、铵盐、氯化物、有机碳、元素碳和地壳物质等; 气

体主要有SO2, NOx, O3, CO等. 生物成分也称为生物

气溶胶, 主要有细菌、病毒、真菌、微生物毒素、花

粉和植物纤维等. 大气污染物经过生成、传输扩散、

转化、沉降等过程, 形成一个源、汇与循环的复杂系

统. 传输扩散和沉降属于物理过程, 受大气运动、地

形、下垫面和云雨的控制. 转化属于化学过程, 大气

污染通过一系列化学和光化学反应生成二次污染物. 

污染物的生成过程既有物理过程也有化学过程 , 同

时还常常伴有生物过程 . 人们通过数学方法来定量

描述这一系列复杂又相互作用的物理、化学和生物过

程, 给出了状态方程、质量守恒方程、动量守恒方程、

热量守恒方程、物质属性守恒方程、辐射传输方程、

化学反应和光化学反应方程、化学反应动力学方程

等. 但由于对这些物理、化学和生物过程的认识还有

局限性, 如复合污染中的大气颗粒物形成机理、边界

层基础理论、化学生物物质对人体机能影响机理等, 
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这些过程的很多部分目前只能借助于参数化或统计

学来描述, 甚至还只能定性描述或忽略.  

大气具有一定的自净能力 , 也就是我们通常所

说的大气环境容量 , 在自然净化能力所允许的污染

物排放量是不至于破坏自然界物质循环的极限量 , 

超过这一极限量时才构成了大气污染 . 大气污染物

在空气中所占的比例非常小 , 几乎所有污染物都在

ppm量级(1 ppm=1/1000000)以下 , 人们把它们称为

痕量物质. 大气中各种物质处于动态平衡之中, 由于

人类活动产生的这些痕量物质破坏了大气自身的动

态平衡, 就会对人体和动植物产生危害, 人们研究大

气污染就是研究打破这种动态平衡的痕量物质生成、

传输扩散、转化、沉降等过程及其对人体健康和生态

系统的影响 . 据资料记载 , 早在12世纪的一位哲学

家、科学家Moses Maimonides(1135~1204年)就指出城

市空气与乡村空气有差别 , 空气的变化已对居民健

康造成了影响 . 1761~1767年Marggraf实施了雨和雪

的降水化学测定, 1872年英国化学家Smith R. A.在其

所著的《空气和降水: 大气气象学的开端》一书中最

早提出“酸雨”的概念[2]. 但人们真正对大气污染中的

核心内容之一大气扩散科学研究始于战争目的 , 第

一次世界大战期间化学武器的诞生和第二次世界大

战期间核武器的诞生 , 为了更好地使毒剂云团和放

射性烟羽达到杀伤效果 , 需要在有利气象条件下进

行(对于大气污染则称为不利气象条件). 第二次世界

大战结束之后, 冷战局势逐渐形成, 国际上长时间被

战争的阴云笼罩, 为了防止核、生物和化学等大规模

杀伤性武器的危害, 军事上进行了大量的外场实验, 

研究核生化物质在大气中的传播、扩散和清除过程. 

由于洛杉矶烟雾事件、伦敦烟雾事件的发生和核能的

有效利用 , 这些用于军事目的的大气扩散理论和技

术方法逐渐转为民用 , 并随着计算机和电子技术的

问世及快速发展 , 大大推动了大气污染科学研究和

大气污染防治应用研究 , 尤其是我国最近几年发生

的大范围、长时间的大气复合污染, 进一步促进了对

大气污染的广泛深入研究. 这些研究首先是从物理过

程开始的 , 洛杉矶烟雾事件发生之后 , 著名科学家

Haagen-Smit(1952年)发现并证实了造成洛杉矶大气

污染的原因是汽车尾气等一次污染物经过一系列光

化学反应生产的二次污染物O3所致 [3], 至此人们开

始系统地对化学过程进行研究 , 并成功地在数值模

拟和预报中同时考虑物理和化学过程 . 但就大气污

染对人体和生态环境中造成危害的生物过程研究还

很不成熟 , 而且几乎与大气污染的物理和化学过程

完全分离, 导致了大气污染防治研究未能就将物理、

化学和生物过程及其产生的危害形成一个有机的整

体.  

本文从物理过程、化学过程、生物过程、数值模

式和防控策略等几个方面就人为源引起的大气污染对

人体健康影响的研究进展进行了评述, 并提出大气污

染危害性识别与控制的核心科学问题及理论框架.  

1  大气污染过程研究进展 

大气污染是在大气边界层中发生的 . 大气边界

层是指从地面到1~2 km高度左右的大气低层, 这一

层中的风向、风速、温度、湿度、压强受下垫面、地

形及其日变化影响, 物理、化学和生物过程自身与相

互作用呈现出极为复杂的状态[4~7].  

1.1  大气污染物理过程研究进展 

人类最早对大气污染物理过程进行科学研究还

要追溯到20世纪初, 在第一次世界大战中, 由于军用

毒剂的诞生和在战场中的大量使用 , 科学家们开始

研究有毒物质在空气中的传输扩散. 1915年, 德军在

伊珀尔(Ypres)战线前沿使用了氯气, 造成了约1.5万

人中毒 , 近5000人死亡 [8 ], 当时没有科学的评估方

法 ,  主要靠经验获取气象条件对毒气扩散的影响 . 

1936年, Bosanquet和Pearson[9]提出污染物扩散的浓

度呈高斯分布. 1943年, 美军在澳大利亚一丛林小岛

上进行了芥子气扩散实验 , 测得毒害剂量分布以及

暴露人员和防护人员中毒情况. 同年, 英国也进行了

芥子气外场扩散实验, 测得大致影响范围. 当时由于

缺乏科学的计算方法, 通常以危害纵深为基线, 用扩

散角包围的地域来表示危害范围, 苏军、美军的扩散

角定为40°, 英军定为60°, 我军1974年外场扩散实验

测得扩散角为36°, 表明苏军和美军的标准更接近实

际 [8]. 1947年, 英国气象学家Sutton[10]根据Fick扩散

方程在简化的大气条件下得到解析解(即高斯方程), 

给出了污染物在大气下风向空间分布的萨顿公式 , 

它是假定污染物的水平和垂直方向都是呈正态 (高

斯)分布, 浓度的数值由正态分布的标准差(或称扩散

系数), 其大小通过大气实验中示踪物(例如二氧化

硫、硫化锌、六氟化硫等)的浓度分布测量决定. 同

一时期, 苏联科学家Лайхтман在质量守恒的前提条
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件下假设气象场恒定、地形平坦、下垫面均一、湍流

扩散与分子扩散相似且分子扩散可以忽略不计 , 推

导出了另一描述大气污染扩散的典型方法——拉赫

特曼方程 [11], 用于计算毒云浓度或毒害剂量的空间

分布、危害纵深、危害地域、对不同防护水平人员的

杀伤面积(即威力幅员), 用于评价化学弹的设计水平

及化学袭击的战斗效能 . 这两个经典方程均是根据

污染物连续方程定常假设后得出的解析解 , 只是拉

赫特曼对垂直扩散系数的表达形式更精细 , 在一定

条件下二者可以相互转换. 1961年Pasquill[12]把扩散

参数确定为大气边界层中的稳定度函数 , 扩散系数

随传输距离而增加的关系用图表方式列出 . 在高斯

方程中, 扩散系数计算使用了帕斯奎尔公式, 而拉赫

特曼方程中扩散系数使用了Γ函数, 二者均可对地形

平坦下垫面均匀的条件下进行扩散模拟 , 从而计算

毒剂云团危害纵深和危害程度. 陈金周等人[8]基于这

两种方法建立了化学武器效能评价方法. 20世纪50年

代开始, 欧美和苏联陆续建成了大批核反应堆. 核工

业常规运行中释放的放射性污染物总量是很小的 , 

但其中某些放射性物质的毒性是工业排放物的

3×105~2×109倍, 一旦出现泄露事故其后果是灾难性

的 , 在以后发生的切尔诺贝利和福岛核电站的事故

影响中得以呈现. 为此, 美国在20世纪50年代起开展

了多次大规模野外试验 ,  如大草原计划 [ 1 3 ] .  在

1974~1976年, 我国为了核反应堆的选址评价, 在北

京北部开展了一次大型野外实验 [14], 得到在山区地

面几百米之内的风、温分布, 复杂地形上的水平和垂

直扩散系数. 1975年核防护研究院、中国科学院、北

京大学联合在宜昌为建核反应堆进行了大规模大气

和长江水污染扩散试验 , 统计了当地10年的逐时气

象观测资料, 建立了100 m气象塔, 使用了当时最先

进的微气象观测、采样和分析仪器, 其成果为核反应

堆建厂的可行性评价及安全性评价的提供了科学依

据. 20世纪80年代起我国核工业有了快速发展, 采用

了国际上通用的安全准则, 在大亚湾、秦山、田湾等

核电站选址评价和事故应急评估中都采用了数值模

式. 黄顺祥等人 [15]从2000年开始首次把数值模拟计

算引入到毒云扩散研究 , 完成了哈尔巴岭日本遗弃

在华化学武器挖掘回收和销毁工程风险评估 , 建立

了包含102 m气象塔的立体式综合性气象观测系统, 

进行了哈尔巴岭水槽扩散实验和复杂地形上SF6示踪

扩散实验 , 建立了复杂地形上毒剂云团大气扩散模 

式(CDM), 并进行了实验验证, 2010年将CDM与天气

预报模式(WRF)进行耦合 , 实现了复杂地形上数据

同化与高精度化学风险预报. 2010年, 黄顺祥等人[16]

建立了基于拉格朗日原理的核事故危害评估模式

(NDM), 实现了NDM与WRF离线耦合 , 在此基础上

发 展 了 大 气 污 染 核 事 故 危 害 预 测 预 警 系 统

(NAPWS)[17,18]. 

从20世纪60年代起 , 气象界开始对大气边界层

开展研究, 建立了“边界层气象学”学科, Stull[19]和蒋

维楣等人 [20]分别于1988年和1994年系统地分析了一

系列大规模野外观测实验 , 观测近地面大气层中的

风、温、湿及湍流的变化过程. 中国科学院兰州高原

大气物理研究所和北京大学联合在甘肃黑河地区开

展了黑河试验[21]. 城市建筑、供暖、交通等动力热力

作用引起城市热岛和风场辐合, 对城市风场、温度场

的研究促成“城市气象学”. 把上述研究成果引入到

城市边界层中, 结合大气化学, 成为“空气污染气象

学”的基础 [22]. 正态模式的计算方法虽然简单快捷 , 

但应用到诸如山地、城市、沿海的复杂地形条件上时,

难以体现污染烟云的散布形态与正态分布的明显差

别 . 从20世纪60年代末污染浓度的计算开始采用数

值模式方法 , 它是在气象场的数值预报基础上得到

风场和温度场的时空变化, 进而得到湍流场分布 [23], 

再采用扩散方程的数值解得到在这个气象场中的浓

度分布. 1983年Piekle[24]提出了表达复杂地形的σ 坐标

系, 从此之后的20年中数值模式研究有了长足的进展. 

例如美国科罗拉多州立大学的区域大气模拟系统

(RAMS)[25]、北京大学大气环境模式(PUMA)[26], 实现

了大气区域尺度的复杂地形上模拟计算气象场分布. 

20世纪80年代结合数值模式进展 , 核安全准则也有

相应的提升, 它要求在核事故发生后, 在10 min内给

出快捷的放射性浓度分布, 可采用正态模式产生的图

标, 并在30 min内给出数值模式计算结果. 为此, 美

国原子能委员会属下的Livermore实验室、Hanword实

验室、Los Alamos实验室等都发展出不同的数值模

式 [27]. 我国城市大气环境评价始于20世纪70年代初, 

1973年中国科学院大气物理研究所和北京大学在北

京西郊开展一次大规模野外实验 , 除了气象观测还

用照相法测得烟云的垂直扩散系数. 20世纪末北京市

开展了朝阳区中央商务区(CBD)建成后的大气环境

评价. CBD几千米范围内已建和待建建筑物模型都放

在风洞中, 用颗粒物(例如米糠)的吹蚀法测得此区域
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街道上的风速分布, 数值模式采用10 m网格精度模

拟出该区域三维温度场、风场和浓度场分布. 结果表

明风洞实验和数值模拟所得到的街区中风速分布有

相当好的一致性 , 证明数值模式有能力计算出高大

建筑群覆盖的城市大气边界层几千米范围内的气象

场. 2003年, 李磊等人 [28]应用CFD软件Fluent对城市

街区大气环境进行了研究 , 展现出在街区大气环境

中的应用前景 . 遗憾的是这些研究成果没能在以后

的大气污染扩散模拟中得到很好地发展应用. 

用于大气扩散模拟的数值模式有拉格朗日模式

和欧拉模式两类 . 拉格朗日模式是跟随流体移动的

粒子来描述污染物浓度及其变化 , 能细致描述大气

污染物在大气流场中的扩散和传输(Draxler), 它是一

种描述污染物扩散的自然方式 , 模式采用的坐标固

定在气流微团上随气流一起移动, 输送-扩散方程中

不再出现平流项, 因此这类模拟中也不会出现“数值

伪扩散”现象. 以拉格朗日为基础的扩散模式多适合

模拟几千米至几十千米区域的污染扩散 , 是比较高

级的扩散模式, 需要三维随时间变化的气象数据, 且

能正确描述湍流扩散过程, 因此目前基于拉格朗日方

法的扩散模式得到较为广泛的应用, 其代表的模式是

混合单粒子拉格朗日综合轨迹模式(HYSPLIT)和拉格

朗日粒子扩散模式(FLEXPART). 由于拉格朗日模式

是跟随质点或气团的运动轨迹来模拟的 , 因此对于

持续源长时间、远距离传输扩散情况下, 其计算量会

急剧增加, 影响了模式的使用和推广. 欧拉方法是相

对于固定坐标系描述污染物的输送与扩散 , 用欧拉

流体速度的统计特征来表述浓度统计量 . 为了减小

数值伪扩散误差 , 欧拉型模式求解方法包括有限差

分、假谱、有限元等多种计算方案. 差分法目前适用

较多, 其优点在于直接将输送-扩散方程离散化, 然

后再求解离散方程、思路简单、明了、非常直观便于

程序化计算. 但是, 这类方法所面临的主要问题是计

算的数值稳定性和计算过程中所出现的“数值伪扩

散”问题 , 这些问题和所选用的差分方案密切相关 . 

目前为了满足数值方案的稳定性和减小“数值伪扩

散”的影响 , 这类模式大多采用隐式或半隐式方案 . 

假谱法的基本思路是将浓度场从物理空间变换到谱

空间中, 在谱空间中计算浓度的导数(即 C∇ 和 2C∇ ), 

然后在物理空间中计算局地乘积项和时间积分求出

浓度的空间分布和时间变化 . 这类模式的数学方法

主要采用快速傅利叶变换技术 , 可以把平流扩散方

程变换为谱空间的常微分方程, 其计算精度很高(因

为空间导数的计算是惟一的), 在很大程度上消除了

“数值伪扩散”造成的误差 . 但这种方法所遇到的一

个困难是边界条件的确定相当复杂 . 有限元方法的

核心是将所考虑的区域分为有限数目的子区 , 这些

子区上的值用一系列简单的离散函数来表示 , 如低

阶多项式等. 然后, 在各子区上求解多元方程组, 在

求解过程中要保证子区边界上值的连续性 . 这类方

法的关键在于在各个子区上寻找恰当的离散函数来

表示该子区上变量的值 . 有限元方法在模拟复杂地

形扩散时比较方便 , 但存在子区上函数的确定有很

大的主观性和子区分得太多计算量就非常大的缺陷. 

欧拉模式一般依据K理论(梯度理论)来实现方程的闭

合, 湍流通量一般假定与平均梯度成比例. 水平和垂

直K系数一般依赖于大气边界层结构. 在模拟较大尺

度区域的扩散问题时欧拉方法具有一定优势 . 它易

于加入污染源变化、化学变化和其他迁移清除过程, 

适合处理较大尺度区域的大气输送和扩散问题 . 虽

然欧拉型模式在近年来有巨大发展 , 但无论那种模

式都摆脱不了计算过程中差分方案的数值稳定性问

题 . 目前应用最为广泛的区域多尺度空气质量模拟

系统(CMAQ)、空气质量综合模拟系统(CAMx)、新一

代空气质量模式(WRF-Chem)、嵌套网格空气质量预

报模式系统 (NAQPMS)和全球尺度空气质量模式

(GEOS-Chem)就是基于欧拉方法研发的.  

1.2  大气污染化学过程研究进展 

1872年英国化学家Smith提出的“酸雨”现象首次

对大气污染中的化学问题进行了科学描述[2], 但人类

真正重视大气污染化学过程是在洛杉矶光化学烟雾

事件和伦敦烟雾事件发生之后. 1943年开始的洛杉矶

光化学烟雾事件 , 造成了大量的人员伤亡和巨大的

财产损失, 严重破坏了生态环境. 1952年发生的伦敦

烟雾事件导致了3900人过早死亡 , 成为20世纪十大

环境公害事件之一 . 伦敦烟雾事件的发生使人们注

意到对人员造成严重危害的不仅是煤燃烧直接排放

的SO2, 而主要是由SO2经过化学反应生成的二次污

染物硫酸. 进一步的科学研究认为, 这些污染物实质

上是气体和气溶胶的混合物 . 由于人们在很长一段

时间内对洛杉矶烟雾事件的科学认识不足 , 导致污

染控制效果不佳. 自Haagen-Smit等人提出汽车尾气

导致洛杉矶烟雾事件后 , 1963年Altshuller等人 [29]模
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拟汽车尾气排放在大气中几种烃和醛与一氧化氮的

光化学反应 , 进一步揭示了大气污染化学过程的神

秘面纱. 20世纪70年代以欧美为主的酸雨席卷了全球

众多国家 , 人类对酸雨的控制大大地促进了大气污

染化学过程的研究 . 大气污染化学过程按影响方式

可以分为以伦敦烟雾为代表的煤烟型(含硫化合物为

主)、以洛杉矶光化学烟雾为代表的汽车尾气型(含O3

和氮化合物为主)和以我国京津冀雾-霾污染为代表

的复合型(含氮化合物和含硫化合物为主的混合物), 

还有具有明显自身特征的酸雨化学过程.  

汽车尾气型光化学烟雾的研究是从洛杉矶光化

学烟雾事件开始的. 洛杉矶光化学烟雾是汽车、工厂

等污染源排入大气的NOx和挥发性有机物(VOCs)等

一次污染物在阳光作用下发生光化学反应生成O3、

醛、酮、酸、过氧乙酰硝酸酯(PAN)等二次污染物, 一

次污染物和二次污染物的混合物形成的浅蓝色有刺

激性的烟雾. 在洛杉矶光化学烟雾事件中, 人们发现

污染物浓度与交通量的峰值有显著相关 , 推断大气

污染的主要来源是汽车尾气排放. 人们发现NO2早上

的峰值滞后交通早高峰约3 h, O3峰值滞后约5 h. 傍

晚时NO2的峰值很弱只能勉强识别, 而O3没有出现峰

值. 这就定性地解释了NO2和O3不是汽车直接排放的

污染物 , 而是在白天阳光作用下经过化学反应生成

的二次污染物. 进一步研究发现, 大气中的VOCs参

与光化学反应 , 并在实验室中成功地多次重复了大

气环境中发生的此类光化学反应. 1961年Leighton[30]

对大气中污染物的光化学反应做了比较完整的研究. 

Heicklen[31]提出了城市大气中NO通过光化学反应转

化为NO2的机理, 指出在光化学反应中OH自由基是

重要载体, 并给出了一系列光化学反应方程式, 得出

最终生成硝酸盐而终止反应 . 这些研究成果给出了

汽车尾气型光化学烟雾的主要化学机理 , 对20世纪

80年代以后洛杉矶烟雾污染控制起到了关键作用 . 

在20世纪初期人们曾经认为大气中还原性气体是被

O3和H2O2氧化的 , 后来认识到起氧化作用的是大气

中存在高活性的自由基 . 由于自由基在其电子壳层

的外层有一个不成对电子 , 它们对于增加第二个电

子具有很强的亲和力, 因此起到强氧化剂作用, 也就

是说大气具有很强的氧化性 . 大气中自由基主要包

括OH, HO2, RO, RO2自由基, 其中OH自由基起到支

配作用. 大气中OH自由基主要来自O3紫外光解产物

的活性氧 (O)与空气中水分子的反应 , 因此O3的浓

度、空气湿度和紫外辐射强度决定着OH自由基生成

速度, 而各种消耗OH自由基物质的含量与反应活性

则决定着OH自由基的去除速度 [32]. 王明星 [33]把NOx

和VOCs的光化学反应分为烷烃类、烯烃类和芳香烃

类, 并给出了各类的化学反应方程式, 充实了汽车尾

气型光化学烟雾的化学机理 . 唐孝炎 [34]研究指出燃

烧产生的高温(>2100℃)同样可以将空气中的N2氧化

成NOx. 虽然夜间没有光化学反应, 但Platt等人[35]研

究发现夜间NO3, N2O5和O3等组分在对流层的化学过

程也很活跃 , 在大气污染化学过程中同样起着重要

作用 , 并给出了相应的化学反应方程及其反应动力

学方程, 开启了对夜间大气污染化学过程的研究. 虽

然对汽车尾气型污染的化学机理有了系统的认识 , 

但部分化学反应和光化学反应方程式是研究者的推

测, 仍有待进一步验证.  

1952~1962年期间 , 伦敦先后发生7次明显的烟

雾事件 , 过早死亡累计人数达7390人 [31]. 伦敦烟雾

事件发生主要原因是燃煤产生的SO2及其被氧化形

成硫酸盐与燃煤产生的粉尘相结合 , 导致表面大量

吸附水成为凝聚核 , 使之形成浓雾 [36]. 洛杉矶光化

学烟雾是在高温低湿的条件下以汽车尾气为主, NOx

和VOCs经过光化学反应形成, 而伦敦烟雾是在低温

高湿条件下主要因燃煤产生的SO2及其反应生成硫

酸盐所致 . 相对于洛杉矶烟雾经过约30年才基本厘

清其复杂的光化学机理不同 , 伦敦烟雾的化学过程

相对简单. SO2在大气中氧化产生H2SO4, (NH4)2SO4

和有机硫化物, 包含SO2的光解作用、自由基与SO2

的反应和表面上的反应或溶入水滴中发生的液相反

应 . SO2的光解生成SO3, 进一步与水气生产H2SO4, 

1971年Bulfalini[37]在实验室中重复了这个光氧化过

程. 但光化学反应的机理未能得到直接证明, 推断的

反应方程式中出现了SO4, 可是没有SO4中间产物的

直接证据[30]. 2006年Wallace和Hobbs[38]提出了SO2转

化为H2SO4的两种反应机制: (1) SO2在OH自由基和

载体物质M的作用下生成HSO3, HSO3与O2反应生成

SO3和HO2, 或者SO2在活性O和伴随反应物M的作用

下生成SO3, 然后SO3与水作用生成H2SO4; (2) SO2在

云滴中生成 SO2·H2O, HSO3
− 和 SO3

2−, 再快速生成

H2SO4. Daniel[39]认为SO2·H2O生成HSO3
−和H+后被

H2O2氧化生成H2SO4. 这几种反应机制中 , H2O都起

到重要作用 , 这些推断对伦敦烟雾事件往往发生在

低温高湿的条件下是吻合的 , 但具体化学反应机理
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至今仍不十分清楚.  

中国2013年1月遭遇了严重的灰霾污染, 污染面

积达130 km2, 8亿人遭受到污染, 监测结果表明74座

城市PM2.5日平均浓度超过中国环境标准75 μg m−3. 

Gustafsson等人[40]基于同位素方法研究指出生物质燃

烧和化石燃料燃烧一次排放的碳质气溶胶是南亚灰

霾形成的主要原因 , 但Huang等人 [41]研究结果表明 , 

北京、上海、广州和西安等4个城市中二次气溶胶和

有机气溶胶分别占30%~77％和44%~71％, 复杂的大

气复合污染和二次细颗粒物才是我国灰霾形成的主

要原因[42~45], 2014年Guo等人[46]指出中国雾霾污染与

全球其他国家呈现出明显的不同特征. Molina组织的

MILAGRO项目中对墨西哥城的霾问题进行了系统

研究 , 研究者们一致认为一次排放细颗粒物 , NOx, 

SOx, VOCs和NH3是致霾重点污染物[47~49], 但对我国

呈现的氮氧化物、硫氧化物和氨为主同时造成重霾污

染仍然难以进行科学解释 . 目前 , 中国整体上以

PM2.5和O3污染为主, O3污染主要发生在夏季, PM2.5

主要发生在秋冬季 , O3生成光化学反应机理基本清

楚. 虽然最近4年京津冀、长三角、珠三角PM2.5浓度

下降了30%左右 , 我国PM2.5的污染已经得到一定程

度的缓解, 但污染程度仍明显超过其他污染物. PM2.5

为机动车尾气、道路扬尘、工业粉尘、黑炭等一次污

染物和经化学反应和光化学反应生成的硝酸盐、硫酸

盐、铵盐等二次污染物的混合物, 复杂的大气复合污

染和二次细颗粒物才是我国灰霾形成的主要原因 . 

NOx和SOx经OH, NO3和O3等自由基分别进行光化学

氧化形成二次细颗粒物的机制基本清晰 , 1991年

Luria和Sievering[50]给出了SO2在H2O2作用下在云滴

中生成SO4
2−的液相氧化机理; 2000和2012年, Kuimala

等人 [51]和Mauldin等人 [52]先后给出了SO2在OH氧化

基作用下和SO2在Criegee中间体作用下生成H2SO4的

均相氧化机理; 2013年Harris等人[53]给出了SO2在TM

催化作用下生成SO4
2−的非均相氧化机理; 同期Ma等

人 [43,54]给出了NO2和SO2在OH自由基的作用下分别

生成HNO3和H2SO4的光化学反应和化学反应机理 . 

但在我国SO2-NO2复合致霾效应中SOx和NOx共存 , 

SO2和亚硫酸盐向硫酸盐的转化速率显著加快 , 即

NOx是促进SO2转化为硫酸盐的关键因素[55~57], He等

人 [57]在2013年1月北京地区重霾期间的观测数据和

烟雾箱模拟实验中证实了该结论. 对于NOx, SOx和自

由基混合在一起发生反应的研究一直就是一个热点

和难点. 早在1960年Renzetti和Doyle[58]发现, 如果 1 

ppm NO(而不是NO2)加到含有0.5 ppm SO2的相对湿

度为50%的空气中 , 在辐射时阻碍而不是增进气溶

胶的生成, 认为SO4在NO的作用下转化为SO3. 1965

年, Altshuller和Bufalini[59]提出了SO3与NO进一步反

应生成SO2和NO2; 1991年王明星[33]指出这个过程在

实际大气中并不重要, 因为NO浓度很低, 反应过程

需要SO2
*(激态SO2分子), 而SO2

*与NO碰撞的概率很

小 . 监测和实验结果均表明 , 在NOx, SOx, NH3和

VOCs的混合物经过化学反应和光化学反应, 相互之

间表现为不是阻碍而是促进了颗粒物的生成 , 主要

生成硝酸盐、硫酸盐、铵盐和二次有机气溶胶

(SOA)[60,61]. 2016年Wang等人 [60]研究发现NO2在SO2

液相氧发反应生成硫酸中发挥了关键作用 , 认为

NO2(g)和SO2(g)在H2O(aq)中反应生成硫酸和HNO2, 

而NH3, NO2(g)和SO2(g)在H2O(aq)中反应生成硫酸铵

和HNO2, 这一新的反应机理的提出同时解释了伦敦

烟雾和中国重霾污染中NO2所起的多重作用. 2016年

Cheng等人 [61]结合外场观测、模型模拟和理论计算, 

发现在雾霾的液态水中NO2可以作为氧化剂将SO2转

化为硫酸盐. Wang等人 [49]研究发现NH4
+/(NH4

++NH3)

和硫酸盐、硝酸盐和铵盐(SNA)与PM2.5的浓度成明显

的正相关 , 这表明NH3到SNA在PM2.5的形成中起到

了重要作用 , 尤其是在低温高湿的条件下 . SO2和

NO2, SO2和NH3对典型矿物粉尘(α-Fe2O3和γ-Al2O3)

的协同作用在实验室中得到了证实 [57], 但它们之间

复杂的化学过程及光化学机理仍需进一步研究.  

随着计算和电子技术的发展 , 数值模式得到了

快速发展 , 大气污染化学过程逐步引入到数值模式

中. 但由于受到计算能力的限制, 1969年Friedlander

和Seinfeld[62]提出了由7个主要反应方程式的光化学

烟雾形成的化学动力学机理. 1996年Jenkin等人[63]发

展的光化学反应机理包括了120多种VOCs, 7000多个

反应和2500个物种 . 虽然计算机的容量和计算能力

得到了大幅提升, 但要细致地考虑这些化学过程仍然

不现实, 而且一些化学过程的反应机理仍然不清楚, 

因此目前在模式中不能直接使用待定化学机理, 而是

将它与烟雾箱实验结果进行对照, 确定VOCs各种反

应途径, 并进行归纳合并, 然后用于模式模拟计算.  

1.3  大气污染生物过程研究进展 

大气污染生物过程主要体现为大气污染对人体
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健康的影响. 大气污染物主要经过呼吸道进入体内, 

细粒子可进入肺泡, 极细粒子甚至可进入血液, 引起

呼吸系统疾病、心血管疾病、癌症、胎儿发育异常等, 

导致过早死亡[64~67]. Lelieveld等人[68]基于流行病研究

评估了全球疾病负担, 包括PM2.5和O3对健康的长期

影响, 虽然因不同地区污染物成分不同、监测数据缺

乏等原因难以定量评估大气污染与过早死亡的直接

关系 , 但通过使用全球大气化学模式模拟分析了城

市和农村环境中过早失衡与七种排放源类型之间的

联系, 计算得出大部分PM2.5造成的环境空气污染导

致全球每年330万人过早死亡. 2016年Liu等人[69]研究

发现中国因PM2.5引起137万人过早死亡 ; Zhang等

人[70]研究指出中国已成为全球环境空气质量最差的

国家之一. Lim等人[71]研究表明, 1990~2010年全球疾

病负担研究将环境PM2.5浓度排在所有健康危险因素

的第9位. 根据世界卫生组织(WHO)报告, 2012年有

3 7 0 万人的过早死亡与全球环境空气污染有关
(http://www.who.int/mediacentre/news/releases/2014/air- 

pollution/en/). Zhang等人 [72]研究结果表明仅国际贸

易隐含的PM2.5跨界污染在2007年就造成全球约76万

人过早死亡, 约占全球PM2.5污染造成的过早死亡人

数的22%. WHO在2005年的《空气质量准则》中指出, 

PM2.5年均浓度35 μg/m3比10 μg/m3的人员死亡风险

约增加15%(http://www.who.int/phe/health_topics/outd 

oorair/outdoorair_aqg/en/). Shi等人 [73]研究结果表明 , 

暴露≥6 μg/m3比<6 μg/m3的死亡率有更大的影响 , 

短期暴露与死亡率之间的关系在整个暴露分布中基

本上是线性的 . 早在1952年Amdur等人 [74]发现人们

暴露在0.088~0.125 ppm H2SO4时, 呼吸速度就会增

加. 硫酸的气味阈值0.15 ppm, 人们在5 ppm的H2SO4

环境中暴露10~30 min就会增加肺的抵抗力, 更高的

暴露将加重肺炎问题, 而SO2的味觉阈值和气味阈值

分别为0.3和0.5 ppm. 研究表明[75,76], 高浓度PM2.5可

引起人员肺功能下降、咳嗽、哮喘、呼吸困难等症状, 

导致各种呼吸道疾病和心血管疾病 , 患癌率和慢性

病患者的死亡率的可能性也随之增加 . 路婵等人 [67]

研究表明汽车尾气排放物NO2暴露孕期显著增加儿

童哮喘等过敏性疾病风险 , 工业排放污染物SO2与

PM10孕期暴露显著增加儿童耳炎、感冒等呼吸系统

感染风险, 证明了“儿童疾病胎儿起源”假设, 发现了

孕期环境空气污染物长期暴露对儿童过敏与感染性

疾病的发生与发展具有显著性影响 . Lippmann等

人 [77]研究发现, 煤燃烧产生的PM2.5导致心血管疾病

和肺癌(LC)死亡风险增加 , 但是非燃煤产生的来源

导致此类健康风险的证据要弱得多 , 所以仅仅使用

非特异性PM2.5质量浓度可能低估了PM2.5的总体毒

性. 另外, Li等人[78]研究表明, 大气污染物对人体健

康的影响随气象条件而改变 , 例如极端温度影响

PM10和O3导致的心血管死亡率. Day等人[79]研究发现

臭氧污染与心血管健康相关 , 即使在臭氧暴露浓度

低于影响肺功能的暴露浓度和美国国家环境保护局

目前执行的臭氧空气质量标准情况下 , 随着臭氧浓

度的升高, 受试者血小板活化(凝血的危险因素), 血

压也会升高.  

大气污染对健康影响本质上体现在大气污染生

物过程. 大气污染物分为化学物质和生物物质, 大气

污染生物过程按照对健康影响的毒性机理 , 可分为

化学物质对健康的影响和生物物质对健康的影响两

类. WHO空气质量指南和国家监管政策是基于依赖

于PM2.5质量浓度的暴露响应函数, 隐含地将所有细

颗粒处理为同等毒性, 而不考虑其来源和化学成分, 

而研究表明含碳颗粒比地壳材料、硝酸盐和硫酸盐更

具毒性 [80,81]. Jaenicke[82]研究结果表明粒径在0.2~50 

μm的大气颗粒物中, 一次源生物气溶胶颗粒的质量

浓度约占25%, 其丰度与气象条件、下垫面性质、海

拔高度和周围环境相关 [83~85]. 生物气溶胶作为大气

颗粒物的重要组成部分 , 在大气中参与了一些物理

化学过程 , 它们的产生源在不同的环境中发生不同

的变化[82,86,87]. 不同种类的大气污染物通过相应的形

式对人体健康造成损伤.  

大气污染中化学成分的毒性机理可分为氧化应

激反应和脂质过氧化与DNA损伤两方面 , 引起炎症

反应、心脑血管疾病、肿瘤和出生缺陷等[88]. 人体内

储备的抗氧化剂通过吸收和缓冲体内氧化性及还原

性物质来调节氧化还原的平衡 , 抗氧化剂提供了细

胞氧化还原的基本信息 , 它们影响生物和非生物与

应激反应最大防御能力相关的基因表达 [89]. 当大气

污染物进入呼吸系统、肺泡甚至血液中时, 这些污染

物中包含多种粒子核、大量吸附在其表面的多环芳烃

(PAHs)等化学成分和重金属, 并存在稳定的自由基, 

这些自由基促进体内活性氧(ROS)和其他氧化性物

质或自由基生成(尤其是羟基自由基)[90], 由于颗粒物

表面能够通过其多孔表面吸附大量的活性有机物而

通过醌的氧化还原反应循环过程释放ROS, 破坏细
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胞内氧化性物质(ROS、氮自由基等)和过氧化氢酶

(CAT)、超氧化物歧化酶(SOD)、抗坏血酸等抗氧化

物质的平衡 [89], 造成氧化损伤及炎症反应 , 影响

ROS-抗氧化剂之间相互作用而获取新陈代谢和环境

信号的代谢平台 , 进而影响生物体适应环境过程和

细胞凋亡过程执行的感应系统 [91]. 当外源性物质进

入机体内时, 人体本能地生成ROS进行防御, 但同时

引起如核酸、脂质、蛋白质等细胞大分子损伤[92]. 研

究表明通过ROS进行的基因表达调整和导致的氧化

应激是一种重要的致癌机制 , 表观遗传效应作用基

因表达能够导致增长信号的模仿和放大 . 氧化应激

能够导致DNA键的断裂和酶的不完全修复机制 , 该

机制将导致染色体改变 . 这些改变反过来会作用于

基因扩增, 改变基因的表达并且呆滞杂合性丢失, 从

而促进癌症发展 [93~95]. 这一机理说明大气污染物氧

化应激反应是非线性的, 且存在阈值. 在一个慢性炎

症环境中, ROS的固有产生能够引起相当大的组织损

伤[92]. 因此, 人们经常受到慢性炎症疾病的困扰, 尤

其是肺部局部受损的患者对吸入的大气污染物产生

更加不利的健康影响 , 这也解释了在伦敦烟雾事件

中为什么死亡者中老人居多.  

人体生物检测结果表明大气污染物的暴露和高

频的DNA损伤存在关联 [96], DNA氧化性损伤对癌症

发展有贡献 , 目前至少有两种机制被认为起到了重

要作用 [97,98]. 第一种机制认为反应是通过基因表达

的调整来影响细胞内的信号通路 . 许多致癌的金属

(Cd, As, Ni等)能够导致ROS的生成, 从而激活氧化

还原敏感转录基因和改变ROS相关表达基因 , 大气

颗粒物中的金属能够引起DNA甲基化改变和组蛋白

修饰 , 导致表观遗传沉默或者基因表达活化 [99]. 第

二种机制则认为反应发生是通过感应基因的损伤(如

突变、键断裂、染色体重排)和DNA复制的阻碍而发

生的 . 由于ROS能够引起DNA链断裂和DNA氧化 , 

从而形成引发癌症的诱因 , 研究表明在肺部细胞中

产生ROS是致癌作用最重要的机制 [100]. ROS在反应

的过程中 , 金属能够被过氧化氢氧化 , 如Fe2++H2O2

→Fe3++HO−+HO•[101]. 这一反应被认为是造成生物体

内DNA损伤和脂质过氧化最重要的原因, DNA损伤

和突变数量的增加驱使着恶性过程转化的发生 , 研

究表明体内氧化损伤引起突变的癌症蛋白通过影响

线粒体的功能来反馈和放大整个过程 , 促进恶性细

胞转化数量的快速上升 , 所以许多恶性过程都包含

了线粒体ROS的产生和增加过程 [102]. ROS通过和细

胞膜的磷脂反应生成磷脂过氧化物自由基(LOO•)和

丙二醛(MDA)等有毒醛类 , 进而改变膜的通透性和

微循环 , 进一步激活核因子产生其他促炎反应中介

物 , MDA能够诱发基因突变和致癌 . 动物实验结果

表明 , 脂质过氧化产生的复杂多样的活性亲电子产

物、自由基、蛋白质及DNA进行反应, 动物脂肪通过

过氧化反应的消耗 , 强烈地影响着动物乳腺癌和乙

状结肠癌的发病率[88,103].  

相对于大气中化学成分对健康的影响 , 大气中

生物成分对健康的影响研究相对较少 [104]. Samet等

人 [64]研究结果表明含有各种微生物或生物大分子的

生物气溶胶能引起各种呼吸道疾病 , 且这种气溶胶

的健康效应已经受到医学界的广泛关注 . 大气中生

物成分以生物气溶胶的形式存在 , 是大气颗粒物的

重要组成部分[104,105]. 生物成分具有活性和独特的健

康效益, 主要表现为能够造成呼吸系统感染、导致过

敏和毒性反应等3个方面. 与化学物质最大的区别是

生物物质进入体内后在一定条件下可以自我繁殖 , 

因其这一特性, 对于特定劣性微生物没有阈值. 呼吸

系统感染是最常见的致病方式 , 比如一些生物气溶

胶引起流感、麻疹、肺结核等感染性疾病[106,107]. 致

敏也是生物气溶胶常见的健康效应, 许多细菌、真菌

通过分泌过敏原引发过敏反应, 比如过敏性咽炎、鼻

炎、哮喘、花粉症等[108]. Reboux等人[109]研究表明, 嗜

热多胞菌是引发过敏性肺炎的主要致病菌, 而空气中

常见的青霉菌属、曲霉菌属、孢子菌属等真菌都可以

分泌过敏原, 引发过敏性呼吸系统疾病[110]. 生物气溶

胶中的内毒素对人体健康的影响也很普遍, 研究表明

吸入过量的内毒素能造成呼吸系统障碍及炎症[111~113]. 

Cascio等人 [114]研究发现生物气溶胶能够促进健康人

的血压显著增加; Zhong等人[115]研究进一步揭示其主

要原因是存在内毒素和β-1,3-D-葡聚糖. 生物气溶胶

暴露还可以导致不可逆的慢性肺功能减退的慢性阻塞

性肺病[116], 有些真菌气溶胶还可以致癌, 比如已有证

据表明黄曲霉所分泌的黄曲霉素导致肝癌[117].  

大气污染物毒性和人体健康是直接关联的 , 如

何将二者统一至今仍是本领域研究的重点和难点 . 

2014年白春礼[118]指出: 一方面要从环境毒理学出发, 

发展技术、评价方法体系, 开展颗粒物的生物有效性

与毒性的生物学机制研究, 发展大气污染物对人体健

康影响的剂量-反应关系, 逐步确定不同污染物对人
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体健康的影响阈值; 另一方面, 研究大气污染物、环

境、疾病、气象条件之间的内在联系, 进一步明确大

气污染物的主要健康危害、致病因子、风险水平和易

感人群. 值得注意的是, 生物气溶胶对健康影响因不

存在阈值而遵循自身规律 , 发展其监测预报与评价

方法和技术同等重要. 

2  综合数值模式研究进展 

2.1  排放源 

在早期的大气污染模拟中 , 排放源通常为单一

污染物的点源、线源、面源和体源, 分别应用于高斯

扩散模式或拉赫特曼瞬时点源推导出来的连续点源、

线源、面源和体源模式中. 从20世纪80年代起, 美国、

欧洲和日本等逐步建立了本国或本地区较为完整的

源清单 , 并对全球污染源排放清单进行了估算 . 

Streets等人 [119]对2000年亚洲气体和气溶胶排放源清

单进行了研究 , 估算了亚洲64个国家和地区主要排

放源并进行了网格化; 2006年张强等人[120]对人为颗

粒物排放源清单进行了系统估算. 清华大学[81,121~123]

开发了中国多尺度排放源清单模型(MEIC), 先后完

成了以2008和2010年为基准年分辨率为0.25度的亚

洲人为源排放清单 (MIX), 该排放源清单集成了

MEIC、日本和中国台湾地区源排放清单(REAS2)、中

国氨排放清单(PKU-NH3)、韩国源排放清单(CAPSS)

等成果. 将MEIC清单根据季节、周和日变化的时间分

配系数、路网、人口、地理信息等空间分配系数以及

大气化学机制物种谱分配系数, 将MEIC清单进行时

间、空间和物种分配得到三维网格排放源, 并与空气

质量模式耦合. 为了直接为空气质量模式提供排放源

输入项, 1996年美国北卡罗来纳大学环境模拟中心开

始研发污染源排放模式(SMOKE), 该模式通过时间、

空间和物种分配 , 将各种形式的排放源清单转化为

空气质量模式(如CMAQ, CAMx, WRF-Chem)需要的

三维网格排放源强. 由于污染源排放类型复杂, 排放

因子和活动水平较难选取, 而且空间分布极不均匀, 

因此污染源排放清单及其时空分布具有较大的不确

定性 . 排放因子的选取会直接影响污染物排放总量

估算的准确性 , 由于排放因子一般是通过排放源测

试获得一定数量样品计算出来的, 仪器的测量误差、

源测试的随机误差和代表性等将导致排放因子的不

确定性 , 因此在排放源清单建立的过程中其不确定

性是固有存在的[124]. 调查数据的时效性和准确性均

难以得到保证 , 这也是自下而上方法计算的排放源

清单固有的缺陷 . 这类排放源清单的优点是采集的

数据比较直接, 可与实际排放源进行一一对应, 从而

便于指导对排放源的控制 , 但也存在调查数据不确

定性较大、某些数据来源缺乏客观性、更新周期过慢

等非常明显的缺点. 为了弥补上述缺点, 基于卫星遥

感和地面观测污染物监测资料反演排放源的自上而

下的计算方法得到重视 . 基于卫星遥感资料的排放

源反演方法是一种更新和改进基于自下而上方法建

立的排放源清单的有效方法 . 卫星遥感观测被广泛

认为是一种定量评估SO2, NO2大气污染时空分布特

征的最重要工具之一 , 并广泛应用于评估和反演中

国地区SO2, NOx排放源[54,125~129]. 由于NO2, SO2等对

流层污染物主要分布在边界层以内 , 是卫星观测敏

感度最低的部分 , 因此基于卫星观测反演的大气成

分产品具有较明显的误差 , 基于卫星资料的污染源

反演亦存在较大的不确定性.  

采用自上而下方法间接估算排放源可为空气质

量模式提供高时空分辨率、多排放参数、定期动态更

新的排放源清单 . 大气污染排放源反演自20世纪80

年代开始研究并逐渐发展 , 发展比较早的方法有受

体模型和卡曼滤波法[2], 利用数值模式反演污染源强

度成为源反演的主要方法之一 . 传统的排放源反演

方法共同的缺点是反演过程中没有充分考虑动态的

物理化学过程, 为此曾庆存和吴琳[130]近期提出基于

伴随原理的排放源反演理论方法 , 并给出适当近似

假设后的解析解 . 该方法最突出的特点是计算非常

快捷, 但对复杂的空气质量模式的适用性需要验证. 

上述国内外诸多研究表明 , 采用各种源反演模型可

获得排放源的动态时空分布特征 , 减小排放源清单

的不确定性 . 将自下而上的计算方法得出的排放源

清单(真实的排放源清单)作为自上而下的计算方法

的初始场 , 反演动态排放源清单 (虚拟排放源源清

单), 可以有效提高预报准确率, 同时将调查的真实源

清单与反演的虚拟源清单进行耦合, 实现大气污染控

制的目的. 但这些方法反演的准确性和时效性仍难以

满足高精度空气质量预报的实际需求, 同时满足准确

性和时效性需求的排放源动态反演方法尚不成熟.  

2.2  气象模式 

大气污染扩散过程实质上取决于气象条件或扩



 
 
 

    2018 年 4 月  第 63 卷  第 10 期 

904   

散条件, 受天气系统和大气边界层稳定度的控制, 它

遵循着自身规律, 人们意识到其具有可预报性, 并在

20世纪初描述它的斜压流体力学方程组 . 早在1901

年, 天气预报奠基人之一Abbe[131]提出了大气运行状

态由非常复杂的空气流体力学方程所控制. 1904年, 

挪威著名气象学者Bjerknes[132]基于Abbe的理论首次

明确提出了数值天气预报理论基础, 认为原则上大气

初始状态、边界条件和各种大气动力学方程共同决定

了大气未来状态. 1910年, 英国科学家Richardson[133]

首次提出基于Bjerknes理论直接采用“数值积分”的办

法来求解这一问题, 并付诸试验, 但因没有充分考虑

天气系统中对流、阵风、重力波、湍流等物理因素和

时间步长对预报结果影响的数学因素 , 导致预报结

果是虚假噪音[134]. 针对这个问题, Rossby[135]和Kibel’ 

(Кибелъ)[136]分别于1939年和1940年提出了“滤波”概

念, 考虑声波、重力波和Rossby波的影响, 将大尺度

涡旋运动分离出来单独计算 , 成功进行了数值天气

预报. 第二次世界大战以后, 全球地面和高空观测密

度和范围大大增加, 随着1946年美国第一台电子计算

机ENIAC的诞生 , 迎来了高速计算的电子计算机时

代, 数值模式的初值条件和积分有了强有力的支持. 

20世纪50年代 , Charney等人 [137,138]和Rossby[139,140]相

继采用当时世界上最先进的ENIAC和BESK计算机基

于滤波方法构建数值天气预报模式 , 成功地制作了

现代数值天气预报产品, 1954年美国率先实现了业务

化数值天气预报 . 在滤波模式取得成功后 , 1951年

Charney[141]意识到虽然滤波模式对副热带大尺度大

气动力过程的认识比较有效 , 但其模式原理太过简

单 , 其精度不足以满足日益发展的数值预报发展需

求 , 从滤波模式到原始方程模式是未来数值预报模

式的发展方向. Zeng[142]于1961年在苏联提出了半隐

式差分方法 , 首次实现了应用天气系统原始方程进

行数值天气预报 , 克服了滤波方法固有物理和数学

上的缺陷; 1966年美国基于该方法实现了业务预报. 

随着湍流、辐射、非绝热、摩擦、水汽凝结等物理过

程的发展 , 众多的气象学家逐步认识到次网格物理

过程参数化对模式的重要的影响 , 越来越多的气象

学家将大气物理参数化方案加入到数值天气预报的

模式中来, 并逐步走向成熟. 1965年, Smagorisky等

人[143]构建了原始方程数值天气预报模式及其物理过

程参数化方案, 虽然模式还比较简单, 参数化方案也

不够完善 , 但因在数值天气预报模式设计上的重大

突破 , 为现代数值天气预报模式的研究和应用奠定

了坚实的理论基础.  

全球数值天气预报的蓬勃发展始于20世纪80年

代. 得益于高性能计算机的发展, 各主要气象大国的

数值天气预报模式从低分辨率到高分辨率 , 从简单

到复杂, 从单一尺度到多尺度模式得到快速发展. 在

过去30多年期间 , 大气科学研究在以下几个方面经

历了非常巨大的进步 , 包括观测资料日益丰富 (卫

星、雷达、航测等)、物理过程参数化方案日益成熟、

海气耦合蓬勃发展、云微物理、陆面过程等研究进一

步完善成熟 . 科学家将这些成熟的技术应用到数值

天气预报模式中, 逐步提高了预报技巧. 进入21世纪

后 , 集合预报和资料同化技术改进了数值预报模式

的准确率. 在20世纪80年代, 中尺度气象数值模式取

得了很好的发展, 90年代以来一些中尺度模式及模拟

系统在世界各国得到广泛应用 , 如美国国家环境预

报中心(NCEP)研发了业务预报中尺度模式(Eta)、海

军舰队数值气象和海洋中心(FNMOC)耦合了海洋-大

气中尺度预报系统(COAMPS)、科罗拉多州立大学

(CSU)研发了区域大气模拟系统(RAMS)、美国国家

大气研究中心(NCAR)和美国宾州大学(PSU)发展的

新一代中尺度非流体静力模式(MM5)、英国气象局研

发了业务中尺度模式(UKMO)、法国研发了中尺度非

静力模式 (MESO-NH) 、日本研发了区域谱模式

(JRSM)、加拿大研发了中尺度可压缩共有模式(MC2)

等. 到20世纪末, 由于世界各地气象研究机构开发的

气象模式相对独立, 缺少通用性, 科研和业务应用都

很不方便 . 为此 , NCEP和美国国家大气研究中心

(NCAR)等科研机构从20世纪90年代后期在MM5模

式基础上开始研发统一的气象预报模式(WRF), 由

于WRF为完全可压缩非静力模式 , 自2000年研发以

来很快成为全球应用最为广泛的区域模式. 21世纪以

来 , 中国气象局开始了自主研发全球预报系统

GRAPES新一代数值预报系统的新征程 [144], 全球模

式GRAPES_GFS在2009年完成了前期试验 , 发布了

准业务版本1.0. 2016年GRAPES_GFS顺利实现了业

务化 , 其预报技巧较T639模式有了较为明显的改进

和提升 . GRAPES_Meso是GRAPES区域中尺度数值

预报系统的英文名缩写, 模式核心部分是GRAPES预

报模式动力框架以及经过优化选取和改进的物理过

程参数化方案 . 2004年3月2.0版本开始业务应用 , 

2007年GRAPES版本升级为2.5版本 , 在2010年升级
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为3.0版本并对面向高分辨率模式进行了多项改进 , 

在地形处理方面 , 后者对高分辨率地形数据采取滤

波方法, 使预报降水的量级分布更为合理. 在垂直分

层方案中 , 后者通过对历史预报结果分析发现模式

预报在某些地区存在系统偏差 , 对大气下层模式的

分层进行改进 , 使模式动力框架与陆面过程参数化

方案之间耦合更为协调, 减少了系统预报偏差. 2013

年6月升级为3.3版本, 2014年6月升级为4.0, 目前已

具备较好的预报能力.  

2.3  空气质量模式 

空气质量数值模拟是进行大气污染预报、大气污

染过程研究以及大气污染治理对策研究的主要手段. 

空气质量模式大致可以分为两类 , 一类是无化学反

应的预报模式, 主要由扩散模式和统计模式组成; 另

一类是既考虑气象场影响又考虑复杂化学反应的大

气化学模式. 空气质量数值模式一般由气象模块、排

放源处理模块和大气化学模块组成 , 包括污染物的

传输、扩散、迁徙、转化、干湿沉降等物理和化学过

程.  

目前常用的空气质量模式主要包括WRF-Chem, 

CMAQ, CAMx 等 . 美国国家海洋和大气管理局

(NOAA)和其他部门联合开发的在线耦合空气质量数

值模式WRF-Chem[145], 是在NCAR开发的WRF中加

入大气化学模块发展而成 . 由于WRF-Chem将气象

模式与化学传输模式在时间和空间分辨率上实现了

双向耦合并在线反馈, 用于模拟气体和气溶胶排放、

输送、混合扩散和化学转化过程, 主要用于区域尺度

空气质量研究、云化学研究等, 是目前发展最迅速最

具发展前景的空气质量模式之一 . 美国国家环境保

护局(EPA)大气模型和分析部开发的第三代空气质量

模拟系统(Models-3), 通用CMAQ是Models-3的核心

部分 , 适于研究不同尺度大气污染物化学和输送扩

散过程[146]. CMAQ模式化学传输模块(CCTM)包含了

干沉降清除、气溶胶-云滴相互作用和降水清除、硫

酸/水汽系统二元均质核化、粒子凝结和凝固增长、

气相前体物产生的有机气溶胶组分等化学反应机制

和气溶胶过程, 具有很强的二次污染预报能力, 其气

溶胶模式从Binkowski和Shankar[147]基于区域酸沉降

模型(RADM)建立的区域粒子模式(RPM)演化而来 . 

通过热力学平衡原理计算无机气溶胶的化学成分 , 

从而计算H2SO4, NH3, HNO3, 海盐和H2O等大气无机

物种中气相、气溶胶相内的组成及各组分的平衡浓

度. 由于CMAQ模式具有通用性、灵活性、开发性等

突出优点, 逐渐发展起来的WRF-CMAQ成为国际上

目前应用最为广泛的空气质量模拟系统之一 . 美国

ENVIRON公司在UAM-V模式基础上开发了CAMx实

现了在城市和区域多种尺度上大气污染物(包括气态

和颗粒物态)综合性模拟、预报、评估及分析, CAMx

中的双向嵌套及弹性嵌套、颗粒物源分配技术

(PSAT)、臭氧源分配技术(OSAT)、网格烟羽(PiG)模

块是其最突出的特点. 由于CAMx从外部定义垂直结

构, 各层高度可以定义为任意空间或时间的函数, 因

此在水平和垂直网格结构方面非常灵活 , 大大增强

了CAMx与各种气象模型联用的适应性, 同样得到了

较为广泛的应用. 1998年中国科学院设立“九五”重大

科研项目 , 在天津开创了我国城市大气污染数值预

报的先例 [148]. 中国科学院大气物理研究所发展的

NAQPMS[149,150], 对污染形成关键要素选取与动力学

关联、双向嵌套、资料同化、污染溯源与过程追踪等, 

实现了各类复合污染从全球、区域、城市群到城市的

全尺度嵌套耦合 , 成为国内较为广泛应用的空气质

量模式之一. 近几年, 中国人民解放军陆军防化学院

等单位研发了全国空气质量高分辨率预报与污染控

制决策支持系统(NARS, 简称“呐思系统”), 该系统

具有排放源清单动态反演、气象场预报、空气质量预

报、化学过程数据同化、网格化逆向污染溯源和动态

优化控制等功能 , 实现了基于伴随原理的定点、定

量、理论误差为零的快速大气污染溯源, 可同步对大

气污染预报结果进行精细化来源解析 , 构建了大气

污染应急控制的环境效应、经济效益、社会效益等模

型 , 发展了基于自然控制论原理的动态优化控制方

法, 为大气污染防治提供了新的思路.  

2.4  排放源解析与溯源 

排放源种类识别、排放源时空分布及其对污染物

浓度的贡献和相互之间的化学和动力学关系是大气污

染防治的核心工作之一. 通常我们把排放源的成分分

析、区域和行业贡献称为源解析, 把追溯大气污染来

源及贡献率时空分布称为溯源. 在排放源区域贡献解

析中需要用到溯源结果, 对溯源结果进一步分析也需

要用到排放源成分解析结果，二者可互为补充.  

排放源解析主要分为受体模型法、源模型(扩散

模型)法、排放源清单法、特定化学物种比值法、同
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位素法、后向轨迹法、卫星反演法等[151]. 受体模型

也叫受体定位模型, 1967年由Blifford和Meeker[152]提

出 , 是基于受体样品物理化学信息来反推各种排放

源及贡献的方法 , 其基本思想是受体与源之间的污

染物呈质量平衡关系 , 认为受体处污染物及其中元

素的来源和质量是周围不同污染源输送过来叠加的

结果, 主要分为物理法和化学法. 物理方法包括显微

镜法、X射线衍射法等, 可进行定性或半定量来源解

析; 化学法是将污染物中对源有指示意义的化学示

踪物信息与数学统计方法相结合的方法 , 主要包括

化学质量平衡模型法(CMB)、因子分析法(FA)、正定

矩阵因子分解法(PMF)、主成分分析法(PCA)、多元

线性模型(UNMIX)等方法 , 这些方法均是基于质量

平衡原理. 1972年Miller等人[153]提出了化学元素平衡

法(CEB), 在此基础上Cooper和Watson[154,155]发展了

CMB法, 认为某受体点污染物的浓度等于源贡献浓

度值与源成分谱中该物种质量分数乘积的线性和 , 

利用最小二乘法原理根据源谱信息和受体点成分谱

信息求解排放源贡献率 , 因此依赖于源谱信息的准

确性, 需要输入本地化源成分谱信息, 且存在共线性

问题. CMB-LGO, CMB-MM等一些改进方法的发展

在一定程度上降低了CMB的不确定性 [156,157]. 为了

避免输入本地源谱 , 1993年Paatero和Tapper[158]提出

了PMF方法 , 该方法仅需要输入受体点成分谱信息

就可利用最小二乘法解出源贡献量和源谱信息 . 虽

然PMF不需要CMB中输入本土源谱 , 但增加了大量

样本的对源类别有指征作用的示踪物种[159], 且存在

生成的源谱可能具有“老化”特征、源类个数确定和源

类判别有一定的主观性和不确定性等不足 . 为了避

免PMF的不足, Liu等人[160]对PMF进行改进, 发展了

PMF-new方法. 源模型法是基于排放源清单、气象场

预报模式和空气质量模式[161~163], 通过源开关或污染

物示踪的方法进行大气污染物来源解析 , 该方法充

分考虑了污染物在大气中传输、扩散、转化、沉降等

物理化学过程, Miao等人[162]基于呐思系统(NARS)气

象场模拟结果和源模型法评估了京津冀地区颗粒物

排放对沈阳地区空气质量的影响 . 源模型法的不确

定性一方面来自于排放源清单的不确定性、气象场模

拟物理过程的误差和空气质量模拟化学过程的误差, 

另一方面来自于源开关法和示踪法理论上的缺陷 , 

比如源开关法难以充分考虑非线性过程、示踪法难以

考虑所有污染物的物理化学过程等 , 其计算量随样

本数增加而增加. 1996年Dunker等人 [164]发展了通过

开关或削减某一污染物而进行敏感性分析的强力法, 

该方法考虑了污染物在大气中复杂的物理化学过程, 

但仍存在计算量大、高度非线性污染物的截断误差较

大等缺陷 . 为了避免强力法的不足 , 1997年Yang等

人 [165]发展了去耦合直接方法(DDM), 该方法基于空

气质量模式直接求解模型的敏感度方程组得到浓度

对某些参数的斜率 , 在一定程度上提高了来源解析

的准确性和计算效率, 能够准确地反映局部灵敏度. 

1987年Henry[166]指出因子分析类受体模型因为需要

有明确现实意义的约束条件, 普遍存在不适定问题, 

发现经过空间维度变换后用来解析数据集 , 本身就

可以为源解析提供所需要的约束条件 , 于2003年提

出了多元受体模型 , 但该方法也存在需要大量样本

数的缺点. 基于空气质量模式的示踪物法, 如臭氧和

颗粒物源解析技术(OSAT/ PSAT)、标记追踪物的源

解析方法(TSSA)等 , 可以对不同行业和地区的来源

进行解析, 但计算量与源标识的种类正相关, 且没有

充分反应非线性化学过程 . 为了综合上述源解析方

法的优点, 规避各自的缺点, 2009年Lee等人[167]提出

了集合模型, 该方法本质上把CMB, PMF, CMAQ及

其改进模型的解析方法所得结果的不确定性来确定

各方法的权重 , 通过提高适用性好的解析方法的权

重, 改善整体源解析效果. 但因对源解析的基本原理

没有突破, 这些方法固有的弊端仍然存在. 2014年Hu

等人[168]提出一种大气颗粒物混合源解析方法, 该方

法基于扩散模型敏感性分析、受体模型和实测数据, 

在一定程度上克服了CBM共线性、PMF未能充分考

虑物理化学过程等弊端 , 但是由于该方法用到了空

气质量模式敏感性分析工具 , 从而无法克服该工具

引起的不确定性. 2016年高健等人[169]指出动态源解析

方法可以实现针对大气颗粒物污染过程来源的定性或

半定量解析, 认为该技术在实际应用中还存在多个技

术问题和科学问题需要解决.  

大气污染溯源研究相对于源解析少得多 . 大气

污染溯源本质上是从受体出发追溯排放源 , 无论物

理过程还是化学过程均为逆向求解问题 . 上述部分

源解析方法可以定性或半定量实现污染溯源 ,  如

PSAT, OSAT, 后向轨迹等, 因为这些方法实质上是

通过正向模拟通过示踪物标记进行统计分析 , 在数

学上属于抽样调查 , 要获得真实的结果必须样本数

足够大, 由于计算速度和计算机容量的限制, 只能牺 
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牲准确性 , 而且基于示踪物标记原理不能充分考虑

非线性化学过程, 因此基本上是定性或半定量的. 为

了实现真正意义上的大气污染溯源 , 呐思系统发展

了基于伴随算子原理的溯源方法(NARS-IS)[170], 该

方法通过逆向求解大气污染物理过程和化学过程的

伴随模式, 实现同时对各个网格、各个时段的污染源

排放贡献进行追溯. 该方法不需要引入额外的假设, 

因此理论上其溯源的误差只来源于空气质量模拟或

预报的误差 . 应用该方法实现了排放源动态反演和

网格化定量溯源 , 可快速定量追溯导致目标区域未

来1~7天网格化大气污染来源及其贡献率时空分布 , 

结合调查排放源清单 , 可以追溯每个具体的排放源

及 贡 献 率 . 2015 年 Zhang 等 人 [171] 发 展 了 基 于

GEOS-Chem的伴随模式, 将PM2.5污染归因于模型分

辨率下来自不同来源部门和化学物种的排放 . 这两

种伴随溯源模式分别实现了对城市-区域尺度、区域-

全球尺度的污染物溯源 , 所采用的物理化学机制不

同, 使用范围和适用对象也不同. NARS-IS模式可同

步对大气污染预报结果进行来源解析 , 定点定量地

追溯污染来源及贡献率时空分布 , 但要追溯具体排

放源还需要跟调查排放源清单结果相结合.  

表1给出了WRF-Chem, CMAQ, CAMx, NAQPMS

和NARS等几个典型空气质量数值模式/系统的基本

功能 , 其中WRF-Chem集气象场预报和空气质量预

报于一体 , 实现了气象场预报与空气质量预报双向

耦合; CMAQ和NAQPMS实现了与WRF的在线耦合; 

CAMx属于离线预报, CAMx和NAQPMS实现了正向

溯源; NARS在集成WRF-Chem, CMAQ和CAMx的基

础上发展了排放源动态反演、伴随方法逆向溯源、化

学过程数据同化和基于自然控制论减排限排优化调

控等核心功能.  

3  空气质量监测现状与进展 

空气质量监测是获取大气污染物种类与浓度分

布和判别大气污染程度的直接依据 , 是验证和矫正

数值模拟与预报准确性的基础 , 是研究大气污染物

理过程、化学过程和生物过程的基本条件. 用于大气

环境监测的技术主要有质谱技术、色谱技术和光学技

术. 可利用红外激光光声光谱、激光诱导荧光法、紫

外差分吸收光度法等实现对含氮化合物的监测 , 利

用光谱和质谱方法等实现含硫化合物的监测 , 利用

化学发光技术、红外差分及紫外差分吸收光谱等方法

实现对O3的监测 , 利用色谱、质谱以及与电子捕获

(ECD)、热导(TCD)联用方法实现对VOCs的监测.  

中国空气质量监测是从20世纪70年代开始的 , 

最初采取手工采样-实验室分析的方法. 20世纪80~90

年代开始建立环境空气质量标准和方法标准 , 实现

了全国范围内SO2, NOx和总悬浮颗粒物(TSP)的监测, 

但部分城市采用“五日法”, 部分城市实现自动监测, 

干法设备和湿法设备并存. 2000年开始, 监测项目调

整为SO2, NO2和PM10. 从2013年开始, 城市空气环境

质量监测项目调整为SO2, NO2, CO, O3, PM2.5和PM10, 

监测站点由661个调整至1436个, 2014年338个地级以

上城市1436个自动监测站点联网并实时发布. 自此, 

形成了国家、省级、市级三级环境空气质量监测网, 

国家环境空气质量监测网包括对城市空气、背景空

气、区域空气、温室气体、酸雨、沙尘暴等内容的监

测, 省级和市级环境空气质量监测网包括城市站(部

分地区在县域设置监测子站)、超级站等, 基本形成

了地面气象、环境空气质量多角度观测网, 包括大气

成分、大气辐射及空气质量等观测台站, 但这些基本

上是以地面参数和整层总量参数观测为主 . 为了更

精细地反映大气污染物时空分布特征及污染程度, 立 

表 1  典型空气质量数值模式/系统基本功能 
Table 1  Basic functions for typical air quality numerical model/system 

名称 排放源清单生成 气象场预报 空气质量预报 溯源 优化控制 

WRF-Chem 外部输入 WRF预报 Chem在线耦合预报 无 无 

CMAQ 外部输入 外部输入 离线或在线预报 无 无 

CAMx 外部输入 外部输入 离线预报 PSAT, OSAT正向溯源 无 

NAQPMS 外部输入 外部输入 离线或在线预报 集成正向溯源方法 无 

NARS 
基于外部输入排放源

动态反演 
集成WRF 

Chem在线与CMAQ和CAMx 

离线集合预报 
伴随方法逆向溯源 

基于自然控制论减排

限排优化调控 

 



 
 
 

    2018 年 4 月  第 63 卷  第 10 期 

908   

体式综合性监测网格在一些国家先后建立 [172], 如大

气成分变化监测网络(NDACC)、全球气溶胶监测网络

(AERONET)、欧洲气溶胶雷达观测网(EARLINET)、

美国能源部大气辐射观测网(ARM)、德国对流层大气

观测网(BERDOM)等 . 中国科学院自主研发了大气

探测激光雷达(LIDAR)、调谐半导体激光吸收光谱仪

(TDLAS)、紫外可见差分吸收光谱仪(DOAS)、傅立

叶变换红外光谱仪(FTIR)等系列环境光学监测设备, 

并应用这些设备初步建立了城市大气污染时空分布

监测技术系统[118], 在一定程度上弥补了常规业务监

测网络在监测手段、监测内容和监测范围的不足. 为

了获得全方位监测结果, 北京大学牵头于2006~2008

年 组 织 开 展 了 北 京 及 周 边 地 区 大 气 化 学 观 测

(CAREBEIJING), 2013和2014年又在北京及华北区域

组织实施大型综合观测实验(CAREBEIJING- NCP), 

构建了完整、系统的大气污染综合立体观测网, 实现

了地面固定观测网站、地面流动观测、卫星遥感、激

光雷达、飞机航测相结合的观测技术体系集成[173~177]. 

目前正在建立京津冀及周边地区大气污染综合立体

观测网并进行天地空一体化大气环境跨学科综合观

测实验. 

非常高的时间和空间限制性污染以及暴露影响仍

然知之甚少 . 空气质量监测的传统方法是基于静态

和稀疏测量站的网络. 然而, 捕获速度空间异质性和

识别污染热点这些是非常昂贵的 , 这是开发强大的

实时暴露控制策略所必需的 . 目前在开发低成本微

观尺度传感技术方面的进展正在改变传统的方式来

实现毛细管形式的实时信息 . 但问题仍然在于它们

产生的数据不太准确. 

上述监测技术、监测方法和监测设备均是对空气

质量浓度监测 , 而我们最终关注的大气污染物对人

体健康的影响 , 大气颗粒物包含了若干种化学物质

和微生物, 其成分随不同地点和时间而变化, 而且对

人体健康的影响也随环境要素(温度、湿度、辐射强

度等)变化而变化. 因此, 对大气污染直接进行毒性

监测成了必由之路. 针对该问题, Wei等人[105,178]建立

了集成空气采样、微流控以及绿色荧光蛋白(GFP)标

记的模式酿酒酵母菌的生物传感芯片与荧光动态监

测系统(SLEPTor), 从原理上实现了在单活体分子水

平对于大气颗粒物的生物毒性进行全方位的实时检

测 . 利用GFP标记的酿酒酵母菌特定功能蛋白在颗

粒物刺激下的表达 , 对大气颗粒物的生物毒性进行

半定量表征. 利用SLEPTor筛选出分别与氧化应激和

DNA修复有关且对大气颗粒物刺激有灵敏响应的氧

化损伤蛋白 (HSP60)和DNA修复蛋白 (SSA1)两种基

因蛋白, 结合酶标仪检测及细菌掺杂实验的手段, 研

究了大气中的生物成分(细菌及内毒素)对于大气颗

粒物整体毒性的影响 , 并对颗粒物中可溶性成分的

生物毒性进行了分析. 但该方法还在实验阶段, 应用

技术和设备及毒性分析方法均需要进一步研究.  

4  大气污染控制研究进展 

对于大气污染, 排放源是根本, 物理过程和化学

过程是关键, 生物过程是核心. 排放源、气象条件是

导致大气污染的两个基本条件 . 如果没有排放源也

就不存在大气污染 , 有了排放源如果没有大气为载

体在空气中进行传播扩散, 也不存在大气污染. 理论

上大气污染防治只要将两个必要条件中的任何一个

切断就可以达到目的. 由于大气是一个开放系统, 受

大气环流、局地环流、下垫面等共同影响, 人为改变

气象条件非常困难. 因此, 大气污染防治的主要方法

是控制排放源, 长期效应通过产业结构、能源结构、

重污染布局的优化来实现 , 短期效应通过减排限排

的应急措施得以实现 . 排放源分为自然源和人为源

两类, 大气污染防控对象是人为源.  

大气污染控制分为控制技术和控制方法两个方

面. 控制技术指脱硫、脱硝、除尘等技术, 而控制方

法指对通过一系列减排限排措施进行调控的策略或方

法. 本文主要针对大气污染控制方法进行评述. 由于

大气污染的成因不同, 有效控制对策也会不同. 当伦

敦烟雾事件发生后, 人们很快发现和确定当地的大气

污染是燃煤燃烧生成SO2及硫酸盐所致[36], 政府所采

取的控制措施很快发挥有效作用. 对于洛杉矶光化学

烟雾事件, 在大气污染防治早期, 由于此类光化学烟

雾的来源、成分和形成机制没有被完全了解, 开始很

长一段时间都只把VOCs认作为生成O3的成因, 后来

随着科学家发现NOx也是生成臭氧的重要前体物, 同

时研发了针对各种污染源的减排技术, 如机动车尾气

净化、燃煤电厂的脱硝、除尘等, 并提出科学的控制方

案, 才有效控制了光化学烟雾污染. 1971年开始对NOx

进行了控制, 洛杉矶的空气质量才得到真正改善[31].  

洛杉矶烟雾事件的控制经历告诉我们 , 控制方

法的有效性很大程度上取决于大气污染的成因及来

源解析 . 大气污染在形成机理和空间分布上均呈明
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显的区域性特征 [179,180]. 到目前为止, 中国严重雾霾

的主要成因已被广泛研究 , 当前空气污染特征从传

统的煤烟型硫化物污染、汽车尾气光化学烟雾污染转

变为“复合型”污染已得到共识 [181], 但形成机理尚未

完全阐明 . 普遍认为影响雾霾形成和演变的关键主

要包括一次污染物的排放、二次气溶胶形成均相和非

均相反应以及气溶胶吸湿生长 [182,183]. 对于来源解

析 , 不同的研究者和不同的研究方法常常得出不尽

相同的结论. 中国政府采取了一系列控制措施, 加上

经济下行等因素, 致使北京、上海和珠江三角洲地区

的排放量大幅减少, 在一定程度上改善了空气质量.  

大气污染控制涉及到自然、人文、社会等各个方

面, 直接跟经济发展相关. 在大气污染控制过程中 , 

一些产业的淘汰造成了相应的经济损失 , 同时另一

些产业的兴起又开始创造经济价值 . 一方面我们采

取控制措施付出了经济代价(如企业的停工停产造成

的损失), 另一方面大气环境得到改善又创造了效益, 

比如发病率降低使医疗费用减少、雾霾影响正常生产

生活(高速公路关闭、交通事故增加、飞机航班取消

等)的损失降低, 因空气质量改善提高人们的工作效

率也增加了正面效应 . 根据大气污染对人类健康的

影响, 1967年Ridker[184]估计美国每年约付出20亿美

元的健康代价. 1970年Lave和Seskin[185]估算认为美

国大气污染物减少50%就会节约20亿美元左右的医

疗费用. USEPA 1974年估计, 美国每年大气污染总

损失约123亿美元, 为了改善空气质量, 认为每年支

付100亿美元是合理的. 2013年白韫雯和杨富强 [186] 

研究表明中国空气污染每年造成的经济损失仅疾病

成本就相当于国内国内生产总值(GDP)的1.2%. 京津

冀地区空气污染损失估计为1259亿元 , 占该地区

GDP的3.41%. 但如何控制既能达到目的又能使损失

最小甚至呈正收益呢？显然需要从理论和技术进步、

社会和经济发展等方面综合考虑 . 由于大气污染防

治是一个涵盖多领域的复杂庞大系统 , 有效实施大

气污染控制, 首先需要找到主要矛盾, 然后找到主要

矛盾的主要方面, 找准污染源头, 实现靶向治理就是

主要矛盾的主要方面 , 在这个方面呐思系统研发团

队做了一些有益的探索.  

5  危害性识别与控制的理论框架及核心 

科学问题 

大气污染应急控制的核心问题是如何采取恰当

的调控措施 , 使其在达到环境健康风险控制目标的

前提条件下实现经济代价、社会效益和健康效应整体

最优, 本质问题是在大气污染物传输、扩散、转化、

沉降等条件约束下提出一套对污染源的调控方案 , 

涉及到排放源反演、气象场预报、空气质量预报、污

染溯源、污染控制的经济代价、社会效益和健康效应

评估等内容.  

5.1  理论框架 

针对基于毒性监测预报的大气污染应急控制需

求 , 探索大气污染毒性监测预报和动态优化控制的

理论、技术和方法, 理论框架如图1所示. 发展毒性监

测的传感技术, 研发毒性监测设备, 建立大气污染物

毒性监测网络 . 发展基于伴随原理的排放源动态反

演方法 , 建立动态排放源清单 , 提高预报的准确性. 

在毒性监测的基础上, 建立毒性指标体系, 在动态排

放源清单、气象预报模式的驱动下, 实现空气质量毒

性预报.  

发展大气污染溯源模式和多目标优化控制方法, 

建立基于大气环境健康风险的重污染动态优化控制

模型得出空气质量控制的优化方案 , 实现对排放源

的动态优化控制. 对动态优化控制的社会效益、健康

效应和经济代价进行效果评估 , 并对污染天气动态

优化控制进行应用示范.  

5.2  核心科学问题 

大气污染危害性识别的核心科学问题有排放源

清单动态反演、大气颗粒物毒性识别、大气污染物毒

性指标体系、化学过程数据同化、基于毒性的健康风

险预报、大气污染优化控制等.  

源排放清单可分为调查源清单和反演源清单两

大类. 调查源清单存在更新频率低、更新速度慢、主

观性强等固有缺陷 , 以之对应的反演源清单正好可

以弥补这些缺陷. 因此, 发展基于监测结果和空气质

量模式的反演源清单是一个非常有效的办法 . 但由

于反演源清单是从受体到源的逆过程 , 从数学上将

复杂非线性的物理化学过程反向描述并快速求解存

在瓶颈, 伴随方法是破解这一瓶颈的有效途径. 关键

问题在于如果将非线性化学过程及其新发现的机理

从数学上描述清楚 , 这也是在该方向上需要重点发

展的核心内容, 这一问题得到有效解决, 可以直接推

动大气化学数据过程同化的发展. 
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图 1  大气污染危害性识别与控制的理论框架 
Figure 1  The theoretical framework of air pollution hazard identification and control  

对于颗粒物毒性监测, 利用基因荧光探针标记控

制活体酵母菌氧化应激等相关特异性蛋白的基因, 使

活体酵母菌作为大气颗粒物毒性的指示微生物, 通过

实时检测特定波长不同荧光蛋白表达浓度反演大气颗

粒物的生物毒性[92]. 通过大流量空气颗粒采样器, 发

展能够与微流控结合实现大气样品的实时输送技术; 

研发基于荧光标记的酵母菌芯片, 能够实时对大气颗

粒的氧化损伤、DNA修复以及重金属做出响应; 研发

实时在线荧光读取模块, 实现对酵母菌芯片不同区域

的荧光实时读取, 从而实现对大气颗粒的相关毒性进

行反演; 研发基于荧光蛋白标记的酵母菌的大气颗粒

毒性实时在线监测仪器设备, 并对大气颗粒的毒性进

行测试, 研究其灵敏度、检测限等; 建立大气颗粒物

毒性监测网, 实现与大气污染物质量浓度同步监测, 

分析研究毒性监测与浓度监测结果的关联性.  

现有空气质量指数(AQI)中, 采用了PM2.5, PM10, 

O3, SO2, NO2和CO等6种常规污染物的质量浓度, 但

PM2.5和PM10为混合物, 不同地区不同时段的成份往

往不同 , 计算AQI指数时却采用了质量浓度作为阈

值 , 显然不能反映颗粒物不同组分对人体健康影响

的差异性 . 大气污染防治本质上是为了最有效和最

大限度地减小大气污染物对人体健康的影响 , 因此

客观上需要建立大气污染毒性指标体系 , 弥补现有

AQI指数的缺陷, 以科学评价大气污染对人体健康的

真实危害性, 为大气污染防控提供客观依据.  

应用伴随算子原理, 发展排放源数据同化技术, 

建立动态源清单; 基于毒性监测与质量浓度监测结

果的关联性, 建立毒性预报关联矩阵; 基于我国人群

和暴露水平 , 获得大气污染导致人体健康急性和慢

性效应的暴露反应关系 , 建立大气污染物毒性计量

标准体系; 根据大气污染物浓度和毒性的关联矩阵, 

基于空气质量预报模式(CMAQ, CAMx, WRF-Chem
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等), 发展相应的空气质量毒性预报模式; 根据大气

污染物毒性计量标准体系和毒性预报模式 , 发展基

于毒性预报的大气污染健康风险预报体系; 发展空

气质量监测、预报与空气质量毒性预报耦合方法, 对

大气污染毒性预报进行测试和验证.  

建立基于毒性预报的大气污染动态优化控制模

型; 发展空气质量控制的经济代价、社会效益和健康

效应评估模型 , 建立大气污染健康风险控制的目标

函数, 探索大气污染形成条件、调控和效应三者之间

的关联机理, 实现大气污染调控定量化; 通过动态源

清单、大气环境监测、排放源管理、敏感性分析、大

气污染调控成本和社会环境效益的计算等多项技术

和方法, 形成大气污染动态调控优化方案; 根据所建

前体物-受体的伴随模式、目标函数和约束条件, 研

究高维多目标降维方法, 发展优化求解方法, 以满足

动态调控的准确性和时效性需求; 分析优化解的存

在性、不确定性、收敛性和分布性.  

将空气质量毒性监测、预报、溯源、健康风险预

警、动态优化控制一体化, 发展空气质量预报与污染

控制决策支持系统(NARS等), 形成一个闭环系统.  

6  结束语 

人类社会对大气污染的危害性与危害程度已经

有了充分认识, 发展了较为成熟的排放源清单、大气

环境监测、气象场预报、空气质量预报、源解析与溯

源、控制技术与控制方法等理论、技术、方法和标准, 

为有效控制大气污染发挥了关键性作用 . 但由于大

气污染与防治物理过程、化学过程和生物过程及其数

学描述方法极为复杂又交错影响制约 , 关于源清单

动态反演与生成、颗粒物毒性识别、化学过程数据同

化、健康风险预报预警、应急来源解析、动态优化控

制等方面的理论、技术和方法还很不成熟, 没有直接

跟大气污染物毒性关联的健康风险指标体系 , 致使

大气污染应急优化控制和产业结构、能源结构与重污

染源布局的优化问题缺乏科技支撑 , 仍不能做到有

效客观地找准污染源头, 实现靶向治理. 为了满足生

态文明建设的客观需要, 这方面的理论、技术、方法

和标准还需要持续长足发展.   
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Summary for “大气污染与防治的过去、现在及未来” 

Air pollution and control: Past, present and future 
Shunxiang Huang 
The Center of Nuclear and Biochemical Emergency Technical Support, Institute of Chemical Defense, Beijing 102205, China 
E-mail: shunxianghuang@163.com 

The quality of air is closely related to everyone’s life. However, due to the intense industrialization and urbanization, air 
pollution has affected or is affecting the health of the public. Since the notorious London smog and the Los Angeles 
photochemical smog events, the air pollution has been developing rapidly in recent years in some developing countries 
such as China and India. The essence of air pollution hazard is the impact of air pollutants on human health and 
environment. In view of the fragmentation of the research and one-sided knowledge of someone on air pollution and 
control, this paper is documented to review the whole status of technology development in this research field, to clarify 
the formation and elimination mechanism of air pollution, to correctly understand the hazard of air pollution and to 
promote the precise management of air pollution control. The research of the air pollution hazard is essentially the study 
of the effect of atmospheric pollution on human health and environment. The past, present and future status of air 
pollution and its control will be reviewed in this paper from the perspective of physical, chemical and biological process 
which are be modeling using mathematical technique, coding and programing. Meanwhile, the history, present and 
existing problems on atmospheric physics, atmospheric chemistry, emission inventory, atmospheric environment 
monitoring, meteorological field forecast, air quality forecast, source apportionment and tracing source, the impact of air 
pollution on human health, and atmospheric pollution control are well summarized. From the classical analytical methods 
developed in the middle of the last century such as the Gaussian method to the numerical methods generally used so far, 
the physical processes of transmission, diffusion and sedimentation of pollutant are described and solved. The chemical 
processes represented by the London smog incident mainly sulfur compounds, by Los Angeles photochemical smog 
mainly O3 and nitrogenous compounds, and by Beijing-Tianjin-Hebei fog-haze pollution mainly mixture of nitrogen- 
containing compounds and sulfur-based compounds have made breakthrough progresses, and the chemical mechanism 
are basically clear. A series of biological effects will be occurred when the pollutants are inhaled. The chemical 
composition of air pollutants will have oxidative stress reactions, lipid peroxidation and DNA damage, causing 
inflammation, cardiovascular disease, cancer and birth defects. At present, the research on the physical process is 
relatively mature, and the accuracy and effective days of weather forecast are increasing and extending gradually. 
However, the two-way feedback mechanism of meteorology and atmospheric pollution is still a difficult issue. The 
understanding of the main chemical processes is basically clear, but a large number of unknown reaction mechanisms 
need to be further explored, especially the chemical mechanism of the explosive growth of PM2.5. Cognition of biological 
processes is still preliminary, which are based primarily on statistical analysis but lack a theoretical basis and are needed 
to be further explored. The theoretical framework, as well as core issues of air pollution hazard identification and control, 
are be put forward and pointed out based on the theories, techniques, methods and standards of inversion and generation 
of emission sources, particle toxicity identification, chemical process assimilation, health risk prediction and early 
warning, synchronization source apportionment of predicting results, and dynamic optimal control are not yet mature, 
which are the main focus for future development, due to the extremely complicated and staggered influence as well as 
constraints on physical process, chemical process, biological process as well as mathematical description and computer 
calculation principle of air pollution and prevention. If the toxicity of pollutants is directly related to health risks, which 
may provide more direct, effective and scientific technological support for air pollution emergency optimal control as 
well as the optimal issues of industrial, energy structure adjustment and heavy pollution sources layout, it will play a 
fundamental role to meet the objective needs of identifying accurately pollution sources, achieving targeted management 
and promoting ecological civilization construction. 

air pollution, toxicity identification, air pollution prevention, environment and health 
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